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DAST??????????????????????????????????
???? [31]?? 2.2??DAST????????????????????????
??? 2.2(c)?????????????????????????????r11, r21,
r13??????????????????????? h!eg????????????
??????????????????????????x???? h!eg = 2:32eV(?
? 535 nm) ?y???? h!eg = 2:46eV(?? 505 nm)???????? 2.2(c)???
??????????????? [31]??????r11  140pm=V????????
??????????r11 = 400pm=V (?? 820 nm)???????? [32]?????
? 1318 m (??????? 0.98 eV)??????(2)(2!;!; !) = 4:8  10 6 esu?
?? [33]?
2.3 ????Raman???????????????
????Raman?? (Impulsive Stimulated Raman Scattering : ISRS)?????
??????????????????????DAST?????? [30]?????
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2.3?????Raman???????????????
DAST(a)
(b)
(c)
DASTの電気光学定数: X.-C. Zhang et al, APL 61, 3080(1992)
? 2.2 DAST?????????????(a)DAST??????(b)???? [32]?(c)
??????????? [27]?
????????????????????????Raman? IR????????
??????????????????????????????????????
?????Raman?????????????????????
ISRS???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????Raman?????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???? 100fs????????????????? 10THz?????????THz
??????????????????????ISRS??????????????
??????????????????????????????????Te???
?????????? [34, 35]???????A????   TeO2????????
???????????????????? 3.71 THz?E???????????
?????????????ISRS???????????????????? [36]?
????LiSe???????????? ISRS?????????????????
????????? [37]???????????????????????????
????????????InAs???????? [38]??????????????
??????????????????????????????????????
????
?? ISRS??????????????????????Raman???? IR??
???????????????Raman???????? ISRS?????????
???????????????????? IR?????????????????
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? 2 ? ??????????Raman????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??IR??Raman?????????????
????Raman????????????????????Q(t)????????
???G11(t)??? F (t)???????????? [39]?
Q(t) =
Z t
 1
dt0G11(t  t0)F (t0) (2.10)
????F (t)????E(t)?????
F (t) =
X
kl
RjkEj(t)E

k(t) (2.11)
?????????????Rjk =

@kl
@Q

?????Raman???????????
??????????????????????????????????Q???
?????
Q(!; k) =
 @
@Q

jk
c2k2   1!2
1

!4 + !3(2i)  !2 c2k2+!2TO0
1   ! i2c
2k2
1 +
!2TOc
2k2
1
 (2.12)
??? [39]?????! = !j   !k?ISRS???????????????? k = 0
?????
Q(!; 0) = Q(!)
=
 @
@Q

jk
 1
!2 + 2i!   !2TOc2k2
1
Ej(!j)E

k(!k)
=
 @
@Q

jk
 1
!2   !2LO + 2i!
Ej(!j)E

k(!k)
(2.13)
????????P = NhneQ(t)rai = NQ(t)hnerai = NenaQ(t)??????
???
Pi(!) = Ne(na)i
 @
@Q

jk
 1
!2   !2LO + 2i!
Ej(!j)E

k(!k) (2.14)
????? (2.14)???????????????? (2);ISRSijk (!i = !j   !k)????
????

(2);ISRS
ijk (!i = !j   !k) =
Ne
0
(na)i
 @
@Q

jk
 1
!2   !2LO + 2i!
(2.15)
????????LO?????????????????????????????
???????????????Raman????????????????????
?????Raman??????????? @
@Q

jk
=
e2
0h
2
 ajk
(!eg   !L   !v   i e +
akj
(!eg   !L + !v   i e

(2.16)
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2.4?????Raman???????????????????????????
???????
?????????? e ??????????????????????????
???????????????? Raman??????? e = 0????????
Raman???????????????? @
@Q

jk
=
e2
0h
2
 ajk!v
(!eg   !L)2 + !2v

(2.17)
???????? (2.15)???????????

(2);ISRS
ijk (!i = !j   !k) =  
Ne3
20h
2
0
(na)i
!2   !2LO + 2i!
2ajk!v
(!eg   !L)2 + !2v
(2.18)
????????ajk? Raman????????????????????????
????????????????????????????? LO????????
?????????????????????2????????????????
????????????????????????? (!L ! !eg)????????
???
?????????????????????????????????????
????????????Raman??????????????????????
2.4 ????Raman????????????????
??????????????????
?????????????????????Raman?????????????
???? [40]?
SR =
2h!4sN
2
c4!v
(n0 + 1)
X
j
jes Rj  eij (2.19)
?????Raman??????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????!4L????????????????????????
????????????????????!4L?????????????????
??????????????????????? 1/2?????????????
??????????????????????!2L???????????????
Raman????????????????????????????????????
Raman?????????????????????????????!2L????
???????????????
2.5 ????????????????????????
??????
????????????????????????????? [41]??????
????????? d???????? c???????? 0??????????
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? 2 ? ??????????Raman????????????????????
??????? !0????????????????? Io(!)??????????
???????? OR(!; !o)????!????????????????????
???????????????????????????????OR(!;!o)? !
?????????????
????????????? ????????????E(t)??
E(t) =
1
2
[E0(t) exp(i!0t) + c:c:] (2.20)
?????????E0(t)?????????????????E(t)???????
????????????????????????????E(!0)??????
E(!0) =
1
2
[E0(!
0   !o) + E0(!0 + !o)] (2.21)
???????????????????? OR(!;!o)? !???????????
??????????????????????????????????????
????????????? POR??
POR =
1
2
0
OR(!;!o)(E0  E0)(!) (2.22)
????????????????????????????????I(!)??I(!) =
1
2
[0n(!oc](E0  E0)(!)????????
POR =
OR(!; !0)
n(!oc)
I0(!) (2.23)
??????? [41]?????????????THz??E(!)?????????
?????????
@2E(!)
@z2
+

!2n2(!)
c2
  i!0(!)

E(!) =  !20
OR(!; !0)
n(!o)c)
exp

 i!ng
c
z

exp( oz)Io(!)
(2.24)
????????Io(!)????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????
I0(t) = Im exp

  t
2
2 2

(2.25)
???????????????? I0(!)?
I0(!) = Im exp

 
2!2
2

(2.26)
????Im??????????????????? FWHM? 100 fs??????
?? = 43 ps????
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2.5???????????????????????????????
? (2.24)?????????????????????????????????
???? (E(!; 0) = 0)?????
E(!; z) =
0
OR(!; !0)!I(!)
n(!o)
n
c
!
h
T (!)
2
+ o
i
+ i [n(!)ng]
o

exp
h
  i!n(!)
c
z
i
exp
h
 T (!)
2
z
i
  exp
h
  i!ng
c
z
i
exp[ oz]
T (!)
2
  o + i!c [n(!)  ng]
(2.27)
??????????????????????????????????????
?????????????????????????? Lgen(!; z)??????
Lgen(!; z) =
0@exp[ T (!)z] + exp[ 2oz]  2 exp

 [T (!)
2
+ o]z

cos
 
!
c
[n(!)  ng]z

(T (!) + o)
2 +
 
!
c
2
[n(!)  ng]2
1A
1
2
(2.28)
????????????????????????????????????????
??????????????? ??????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????
jE(!; z)j = 0
OR(!; !0)
2n(!o)c
s2I(!)!2arcsinh

cd
s2!

(2.29)
??????????s????????????????????????????
????
jE(!; z)j = 0
OR(!; !0)
2n(!o)c
s2I(!)I(!)!d (2.30)
???????D(!) = !arcsinh
 
cd
s2!

?????????d??????????
d = 500 m??????? s????????D(!)?? 2.3(a)???????? s
?????D(0) = 0?????????0???????????????????
?????????????????????????????????0?????
????????????????????s??????????????????
????????????????????????????????? s = 12:5 m
?????????????D(!)? d????? 2.3(b)????d < 100 m???
??????D(!)?????????????????d = 1000 m???????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????? (2.28)????D(!)???????????????
?????????
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? 2 ? ??????????Raman????????????????????
E(!; z) =
0
OR(!; !0)!
2I(!)arcsinh
 
cd
s2!

n(!o)
n
c
!
h
T (!)
2
+ o
i
+ i [n(!)ng]
o

exp
h
  i!n(!)
c
z
i
exp
h
 T (!)
2
z
i
  exp
h
  i!ng
c
z
i
exp[ oz]
T (!)
2
  o + i!c [n(!)  ng]
(2.31)
????????
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回折の効果のプロットd500um.SMP
 = 500	μm
 = 500	μm
12.5	μm
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200	μm
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(b)
回折の効果のプロットs12p5um
存性.SMP
? 2.3 ??????????????D(!)?????????????????????(a)
d = 500 m????s????(b)?????????????????????????
?????????s = 12:5 m??????????
???????? ??????????GaAs (LT-GaAs) ???????????
???????? [42]????????????????????????????
????????????LT-GaAs??????????????????????
???????????????????????????????? [43, 44]???
??????????????????????LT-GaAs????????????
??????????????????LT-GaAs????????????????
???????????????????????????????
I(t) = I0 exp(  t
2
2 2
); (2.32)
???? ??????????????????????????? ( = 42.7 fs,
???? 100 fs)????????????? LT-GaAs????????? (t)?
(t) = 0 exp(  t
c
) (t > 0);
= 0 (t  0); (2.33)
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2.5???????????????????????????????
???????????c???????????????-???????????
?? [45]???? c = 0.3 ps?????????????????????????
???
????????????H(t)??(t)? I(t)?????????????????
H(t) =
Z 1
 1
dt0I(t0)(t  t0); (2.34)
????? 2.4(a)???????????????????H(!)??H(t)????
????????????????
H(!) =
Z 1
 1
dt exp( i!t)
Z 1
 1
dt0I(t0)(t  t0): (2.35)
???? 100 fs ( = 42:7 fs?????????????? I(t)??? (t)?H(t)??
2.4(a)???????? 2.4(b)?H(t)???????????H(!)???? jH(!)j
????????????????????????5 THz???jH(!)j = 0:04?
???
0 0.5 1 1.50
0.5
1
Time (ps)
Am
pl
itu
de
 
(ar
b.
 
u
n
its
)
(a) (b)
|  |
()
()
()
? 2.4 ??????????????????????????(a)???????????
?????????????????????? [? (2.33)] ?(b)???????????
??? 0 THz????????????????????
18
?3? ????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
Raman???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
3.1 ????????
???? ???????????????? (0.73{4.96 eV)??????????
?????????????????? 3.1???????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????? SN??????????
??????????????????? (? 3.1)?
?????????????????????? (?????? CT-25)????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????????? 325
Hz?????????????????2???????????????????
???????????????????????????? (???)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????
????Ge??????????? Si?????????????I-V ????
????????-?????????? 106??????????????????
????????????????????????????????-??????
??????????????????????????????????????
?????????????????????? PC??GP-IB???????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
????????????????????????????Al?????????
????????Al??????????????Al???????? 100%???
????????Al??????????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????
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3.1?????????
??????????????????????? Kramars-Kronig?? (K-K?
?)???????? [46]???????????????????????????
???????????
? 3.1 ???????????? [47]?
???? ????????????????????? (????????????
?????????MSV-370)????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????? T ?????
??? T ?????????????????????????????????
?????????????????????????T ????? ????R?
????
T =
(1 R)2e d
1 R2e 2d ; (3.1)
? 3.1 ???????????????? [47]?
??????? (eV) ?? (nm) ?? ???
0.73{1.12 1100{1700 ??????? Ge????????
1.03{3.54 350{1200 ??????? Si????????
1.82{3.64 340{680 ??????? ??????
3.18{4.96 250{390 ??????? ??????
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? 3 ? ????
????????????? d??????????????T , R????????
????????????????????? T ? 10 4?????????T ??
???????????????T ?????? ???????????????
???????
3.2 THz??????
?????????????????????????????????????
??????????????
????????????????? 3.2??????????????????
??????????????Er(t)????? [? 3.2(a)]????????????
?????????????Es(t)??????Er(t)?Es(t)???????????
????????????????????? t(!) = Es(!)=Er(!)????????
????
Terahertz Wave
Sample(b)(a)


() 

()

? 3.2 ????????????????(a)????????????????????
Er(t)?(b)??d????????????Es(t)?
?????????????????100??????????????????
??????????????????????????????????????
??????? 3.2????
?? ?????????Ti:sapphire????????Coherent??Vitesse???
???????? 800 nm????????? 80 MHz??????? 100 fs????
300 mW?1??????????? 4 nJ????????????
?????????????? ????? 2????????????? 800 nm,
?? 45?????????? 18 cm??????????????????? 18 cm
???????????????=2?????????????????????
?????????????????=2???????????????????
??????????????????? (HBS)??????,?????????
??????????????????????????????????????
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3.2?THz??????
??????????????????????????|{?????????|{
??????????????????????????????
???? ??? (????)??????Neutral Density (ND)?????????
???? 0{100 mW???????2 kHz???????????????????
0{50 mW??????????????? (???? 5 cm)???????????
??????????????????????????? 500 m?(110)?? ZnTe
???????????????????????????? 25 m????ZnTe?
??????????????????? 800 nm?Ti:sapphire?????????
???????????????????????????????????
???? ??? (????)??????ND???????????? 12 mW?
???????????????????????????????????????
???????????????? 5.0 mm, ??? 0.30?????????????
??????????????
???????? ??????????????????????? 100 mm??
??????????????????????????????????????
?????????? 150 mm??????????????????50 mm???
??????????????????????????????????????
?????????????????? Si????????
??????????????????????????? (?? 60 cm,?? 40
cm)??? 2.5 cm??????????????????????????????
???????????????????? [48]????????????????
????????1?
???????????? ?????????????????????????
3.2???????????????????????? Si???????????
??????????? [? 3.2(a)]??????????????????????
????????????????????????? 0.3 ps??????????
???????????????????? [? 3.2(c)]?????????????
??????????????????????????????????????
3.2(c)?????????????????????? J(t)???????????
????? (t)???????????E(t)???????????
J(t) /
Z 1
 1
(t  t0)E(t0)dt0: (3.2)
1????????????????????????????????????????????
????0{2 THz??????????????????????????????????????
???????????????????????? 90 cm???????????????????
??? 1??????????????
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? 3 ? ????
Vitesse-TDS.pptx
? 3.3????????????????????AP:???????ND?????Neutral
Density ?????HBS:?????????????
?????????????????????????????????????
????????????????? (3.2)???????????
J(!) = (!)E(!); (3.3)
????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????? (Low-temperature-
grown GaAs: LT-GaAs)???????? 0.3 ps??????0{3 THz??????
??? (!)?????????THz??????????????????
3.3 Raman??
?????????Raman?????? (Ranishaw?? 1000B)???? (? 3.5)?
CW?????????????????????????????????????
???????Raman?????????????????? (??????)???
??????????????????????????????Raman?????
?????????????????CCD??????????????He-Ne??
?? (632.8 nm)?????Olympus????? 20???????????????
?????? 200 cm 1????????????????????200 cm 1???
?????????????????????????????? =2??????
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3.4???????????
PCスイッチ.pptx
Current meterA
電流
A
E(t)
A
Substrate
(Semiconductor)
THz pulse
Gate pulse Si lens
～100 fs
～1 ps = 1000 fs THz pulse, E
Photoconductivity,  σ
Time,
Gate pulse
t
(a) Side view
(b) Top view
(c) 
? 3.4 ?????????????????????????(a) ???????????
?????(b) ???????????????????????????????????
(c) ?????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
3.4 ??????????
?????????????????????????????????????
???????????????????
??? ?3.6????????????????????????????Ti:sapphire
??????? (Coherent?? Vitesse)?????????? 800 nm??????
??? 80 MHz??????? 100 fs???? 300 mW?1??????????? 4
nJ????????????????? 2?????????? (?? 800 nm,??
45?)??????? 18 cm????????????????? 18 cm?????
????????????????????? (HBS)?????? 60 mW,??? 12
mW????????????????????????????????????
??????????????????????????????????|{???
??????|{???????
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? 3 ? ????
Ranishaw
1000B
? 3.5 Raman???????????? [49]??????????????? ??????
????????????????
パージボックス
可動ステージ
パルスレーザー
製品名Vitesse
ＨＢＳλ/2板
ND
チョッパー(2 kHz)
～100 fs
直角
プリズム
12 mW
放物面鏡
THz波光路長～50cm
f=5.2cm
：ミラー
試料
F=5cm
両凸レンズ
対物レンズ
(f=5.0mm, 
NA=0.30)
NDフィルタ
f=5.2cm
光伝導スイッチ
Max 30mW
フィルタ
? 3.6 ??????????????????AP????????ND?????Neutral
Density (ND)?????
??? (????)???????? =2?????????????ND?????
?????????????????????????? 50 mm?????????
???????????????????????? 25 m??? (???????
????? 1=e???????)????????????????? 30 mW?0.8 nJ
??????????????????????=2??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? 52 mm???????????????????????????
???? (????????????)??????????? 52 mm??????
Si?????????????????????????????????????
??????????????? 3.2??????????????????????
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3.5?THz????????
???????? THz-TDS?????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????
?????? GP-IB????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? 12 m????|?????????????|????????
??????? PC?????????????????????????????
???????????????? 3??????????????? 12 m???
????? 0.08 ps??????
3.5 THz????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????
?????????|?????????| ?????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?XY ????????? (? 3.7)???????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????
??????????????????????????????XY ?????
?????????????? (? 3.7)?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??? 3.7?????????????????????????? (X???)??
???????????????X??????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????PC???????XY
?????????????GP-IB???????????? Labview??????
?????????????????????????????????????
??????????????????? (EO??????)? CCD??????
26
? 3 ? ????
????????????? [50]???????????????????????
???????EO?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
10 m???????????????????????????????????
?????? (????? 25 m)??????????
?????????????????????????????? [? 3.7(b)]?Y ?
?? 1?????????X??? 1???????????? 1?????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????
X
Y
Movable Stage
Movable Stage
Sample 
Holder
・・・
Y
X
? 3.7 ???????????????????????????????????????
??? (??)?????????? 2????????????????????????
????????????????????2????????
???|{??????????|{ ?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????2?
??????????????????????????w0????? z0????
???? 50 mm??????????????????????? 25 m???
?????? 0????????????????????w0??????????
w??????????? z?????????????? z = 0????
w2(z) = w20

1 +
z2
z20

; (3.4)
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3.5?THz????????
?????????z0?????????
z0 =
w20n

; (3.5)
??????????????n??????????? = 0:8 m, n = 1:8,
w0 = 12:5 m?????????z0 = 1:1 mm?????????????????
???
p
2w0????? 2z0??2:2 mm????????????????????
????????????? d???? 2z0??????????????????
??? 50 mm?????????????????? 100{200 m???? 2z0? 2.2
mm?????????????????????????????
???????? 50 mm???????????????????????? 2w0 =
25 m?????????????????????? 86% ???????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??? 86% ??????????????
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?4? ??????????????
?????
4.1 ????
????? ????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???? [4, 5, 51]?
????????????????????????????? (Optical Rectica-
tion)????????????????????????????????????
????????????????????????????????????1962
???????????KH2PO4 (KDP)????????????? [52]?1980??
???????????????????????????????????????
????????????????????? [Eopt(t)]?????????????
?????????????? I(t)??????????P (2)(t)????? (? 4.1)?
??????????????????????????ETHz(t)?????????
? 100????????????????????????????????????
?????????????????????????????GaAs;CdTe; InP[53],
ZnTe[54], GaSe[55]??????????????????????????????
????????????????????????????
????? ????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????? 4.2???????????
??????????? 2???? (!1; !2; !1 > !2)??????????????
??????????????????????????????? (!1+!2)???
? (!1   !2)?????????????????????????? !1; !2???
????????????????????????? (Continuous Wave: CW)?
???????????????????????????? (!1   !2)? CW??
?????????? 1??CW???????????? (!1 = !2)??????
??????? [52]?
?????????????????????????????????????
??????????????????? (?10 THz)?????????????
??????????????????????????????????????
????????????? (???)?????????????????????
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4.2??????
E
Opt
(t)
I(t)
E
THz
(t)
P (2) (t)
time
? 4.1 ??????????????????????
??????????????????????? 100 fs????????????
??????????????????????????
????????????????? ????? (?????)????????
??????????????????????????????????????
???
1. ?????????? (2)???????
2. ???????????????? (????)??????????????
?????????? (???????)?
3. ???????????????????????????????
4. ???????????????????????????????
?????????????????????????????Ti:sapphire?????
??????? (780{820 nm)??????????????????? ZnTe???
???????????????????? [54]?
4.2 ?????
4.2.1 ????????
??????????? ??????? (H2C5O5)??????????????
???? 1?????????????????????????????????
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周波数
~1 THz
ω1ω2ω1-ω2
光パルステラヘルツ
電磁波
~10 THz
周波数
ω2ω3 ω
１
0
~10 THz
(~40 meV)
~10 THz
χ(2)
ω
2
ω
1 ω3 = ω1-ω2
∼100 fs
∼100 fs χ(2)
THz波
∼1 ps
(a)
(b)
? 4.2 ??????????????????????(a) ??????????(b) ???
??????????????????????????????????????????
????????????????????????????????
2????????????????? 3???????????? (H2C5O5)???
4.3(?)???????????????????????????????????
(ac?)??????????? b??????????????? [? 4.3(?)]???
?????????????mm2???? (???? Pca21)???????c???
????????????????????????? 4.3(?)???????c??
?????? 2??????????????????????? 2???????
?? (?? ice rule)??????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? ??
???????????????????????? ?????????????
??????????? [56, 57, 15]?? 4.4(?)?????????????? P{E
???????????????????? 20 C=cm2?????????????
BaTiO3????????????????15 kV/cm??????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? [? 4.4(?)]????400 K??????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????? [? 4.4(?)]??????????
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4.2??????
??????????????????????????????????????
???? c????????????????????????????????c?
???????????????????????
? 4.3 ???????????????????(?) ac?????????????????
??????????????????????(?) ?????????????????
??(?) ????????? 2???? [15]?
? 4.4 ?????????????????(?) ???????????????????
???????(?) ?????????????? [15]?
4.2.2 ?????????
???????????THz????????????????????????
??????? 4.5(a)?????FTIR????????????????????
??????E k c??????3.1 THz??????????????THz????
???????????? 980 m?????????????? 4.6(b)????
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? 4 ? ???????????????????
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????? (!)??
? 1(!)??? 2(!)?????? N ?????????????????????
1(!) = 1 +
NX
i=1

fi!
2
i (!
2
i   !2)
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (4.1)
2(!) =
NX
i=1

fi!
2
i i!
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (4.2)
????1, i, !i, fi?????????????????????????????
?????????1.8 THz?????????1.8 THz?????????????
???????????????????? 4.5(a), (b)?????????????
???????????????????????????????? 4.2.2????
? 4.1 ????????????THz????????????????????????
???????E! k c?? 1 = 5:44?E! k a?? 1 = 3:20????
Representation Mode i Conguration !i=2 (THz) i (THz) fi
A1(z) 1 E
! k c 1.48 0.0848 0.0516
2 1.91 0.06 0.016
3 3.16 0.115 0.827
4 4.32 0.157 0.0989
5 7.93 0.288 0.0727
6 10.6 0.201 0.0758
7 11.4 0.326 0.261
8 12.2 0.322 0.198
B1(x) 1 E
! k a 2.27 0.0704 0.0902
2 3.82 0.328 0.0735
3 7.08 0.168 0.36
4 8.81 0.101 0.0334
5 10.5 0.213 0.0351
6 11.7 0.223 0.0531
7 15.4 0.112 0.00899
8 17.0 0.198 0.00799
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(, )
(, )
(,)
クロコン酸_THz-FIR光学スペクトル20141203.SMP
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ce (b)
d=980 µm
× 100
× 100
? 4.5 ?????? THz?????????????????????????????
E k c????E k a?(a)FTIR???????????????????????????
????????????(b)?? 980 m??????????????????(c)??
??????????????????????????????????????????
???????(d)??????????(e)Raman????????
?????????????{????????????????????????
??????? 4.6(a),(b)?????????????? ac???????????
??????????? [29]?????????????????????????
[58]?????????????????????????????????????
??E k c?E ? c??????????????????????????0.8{1.5
eV????????????? 0.6??????2.5 eV???????? 0.1???
????????????????????? (1:55 eV)??????? 0.6????
? 4.6(b)???????? c????????????????????????
??????????????????????????????????????
34
? 4 ? ???????????????????
クロコン酸_可視域の光学スペクトル20141203
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(d)
α
 
(cm
-
1 )
E || c
E || a
E || a
E || c
E || c
E || a
n
g 
(E || c)
E || c
E || a
? 4.6 ?????????????????????????(a)????????????
?????(b)?? 100 m??????????????????(c)?????????
?????????????????? [46]????????????? c???????
??(d)??????????[29]
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4.2??????
??????????c????????? (1-2.5 eV)? Sellmeier????
n =
 
1 +
S0
2
0
1  20
2
!1=2
(4.3)
?????????????????????????????S0 = 2:0810 5 nm 2?
0 = 348 nm??????????????? 4.6(c)???????1.55 eV???
???? 2.39??????????a????????????????S0 = 1:04
10 5 nm 2?0 = 383 nm?????
? 4.6(b)?????????????? ac?????????????????
? [29]???????????????????????????????????
?????????????????????????????? (3.1)??????
?????????????????????? 4.6(d)?????????????
??????????????????????????????????????
???????????????{??????????????? [29]?
4.2.3 ??????????
???? ?????????????????????????????????
???????????a??? 500 m, b??? 1000 m, c??? 300 m????
????? ac????????????????????????????????
?????????? (ac?)?????????????? ac??????????
????? ac???????????????????????? b????? 100
m???????????????????????????? 4.7????????
bc?????????????bc??????????????????? bc???
?????bc????????????????????ac???????????
?????????????????? bc?????
? 4.7 ?????????????????ab?????
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Sample
Femtosecond 
Laser Pulse
Terahertz
Wave
? 4.8 ??????????????????100fs??????????????????
???????????????????????
????????????? ac???? (?? 500 m)????????????
????????? 4.9??????????????? c????????????
???????? 540 m? (110)? ZnTe???????????????????
????????????????????????????????
ZnTe???????????????????????????????? 1.82
ps(????????)????????????????????????????
????????????? 800 nm?????? ng? 2.39????ZnTe? 3.224?
???THz?????? ng??????1 THz???????? n = 2:68?ZnTe?
n = 3:22??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????? td??td = ngd=c???????????? td = 3:98 ps?
ZnTe? td = 5:80 ps?????????????????????????????
?? 1.74 ps?????????????????????????????????
???0.08 ps??????????????????????? 4.9???????
??????????0 ps???????????????????????????
??????????? 1??????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????800 nm?????????????????????????????
?????????????????????????????????????
? 4.9(b)??? 4.9(a)???????????????????????????
????????????? 16 ps??????????????????????
???????????????????????? ZnTe???????????
??????????????????3.2 THz?????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
4.16?????????
??????????? ?4.9?????????????????????3.2 THz
?????????????????3.2 THz?????????????????
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Figure-WaveAndFFT.SMP
ZnTe (d=540 μm)
Croconic Acid
(d=500 μm)
Croconic Acid
ZnTe
(a) (b)
? 4.9 (a)?????? ZnTe?????? THz??????????????????
???????????????????c????????(b)THz??????????
????
??????????4 THz?????????????????????????
??????????????????????????????????????
(? 4.16)??????????
??????ZnTe???? ? 4.5??????????????????????
??????????????? 4.10?????????????????? 4.9(a)
?????THz???????????????????????????????
??? Z?Te???????????? 2mm?? ZnTe??????THz????
??????THz??????????????ZnTe?Lgen?????ZnTe?Lgen
? 1.5{2.5 THz????????????????????????????????
??????0{3 THz?Lgen? 200 m?????????????????????
??????????????? 800 nm?? c????????o = 5:2101 cm 1
???????????? lo = 1=o = 190 m?????????????????
???? Lgen?????????
???????????? ZnTe? 1/3??????????????ZnTe???
3/4????????????????????????????????????
?????ZnTe? 2?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????
????????????????????????? 800 nm????????
??????????? 1550-1240 nm???????? 0.8{1.0 eV????????
o = 1:6  101 cm 1????????????????? lo = 1=o = 625 m ??
??500 m?????????????ZnTe?????????????????
???????????????1550 nm???????????????????
??????????????????????????????????????
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? 4 ? ???????????????????
??????????????????1550 nm????????????????
???? 800 nm??????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
( 1 mm)??????????????????????????????????
?????????????????????????????????as-grown?
??????????????????????????????????????
????????????????? 100  200 m????????? 50 m??
?????????ac????????????????????????????
? 5.9????????????? b??????????????????????
???P ?????????????????????????????????
???????????????????? ZnTe ???????????????
???????????????????????????????????
0 1 2 30
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L g
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n 
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)
Frequency (THz)
Crocon酸のLgen,Lc計算.SMP
ZnTe
(d=540 μm)
Croconic Acid
(d=500 μm)
? 4.10 ?????? ZnTe?Lgen?????????
????? ? 4.11?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? c??????
??o??5:2 101 cm 1????????????????? lo = 190 m????
???????????????????????????????????????
500 m?????????????????????? b????(2)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????
????? ????????????????????????????????
????????? ac???? bc??????????????????????
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厚み依存性v2.SMP
0 250 5000
1
Thickness ( µm)
Am
pl
itu
de
 
(a.
u
.
)
? 4.11 ??????????????????????????????????????
??????????????????????THz??????????????????
????????????? (X???)???????????????????X
?? c?????? ?????????????????X???????????
?? ???????????(2)???????????????????????
??????????????????????????????????? Pca21
???? [15]????mm2????????????????(2)?????????
(2) =
0B@ 0 0 0 0 
(2)
31 0
0 0 0 
(2)
32 0 0

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 0 0 0
1CA ; (4.4)
?????????????? (2)??????????????????????

(2)
33 ??????????????????????? (SHG)??????? [15]?
?????(2)33 ????? SHG?????????????????????? z?
? Pz = Pc????????????? (2)33 ???THz?????????????
??
E0 = E0
0B@sin  cossin  sin
cos 
1CA ; (4.5)
?????????Pz?
Pz = Pc = 0
(2)
33 E
2
0 cos
2 ; (4.6)
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????????
ETHzc / Pc0(2)33 E20 cos2 ; (4.7)
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?????????????????ETHzc ???????????? ??????
?????????????????????????????ETHzc ???????
??????????Ek??
Ek / ETHzc cos  / 0(2)33 I0 cos3 ; (4.8)
?????????????? I0?????????? 2?E20 ?????????
???? (4.8)????????????????????????????????
??????????????????????? c????? ????cos3 ??
?????????????? (4.8)?????????????????????
???
???? ac??bc????????????????????? 4.12(b), (c)??
????????????????????????????? 1%????????
??E? c????????E k c??????????? (4.8)?????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????? [? (4.8)]?
???????????????
????????????? 4.12?????????? (4.8)??????????
??????????????????????????????????????
???(2)ccc????????????????????????????E k c???
SHG???????????????????????
???ac??bc???????????????????0?? 180??????
??????????????????????????????????????
????????????? (2)???????????????????????
(2)????????????????????????????????????
???????????
?????????? ???????????????????????? 4.13?
?????ND????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????(2)ccc?????????????????????????
????
????????????????? ?????????????c??????
?????????????????????? (2)ccc??????????????
???????????c???????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 4.12 ????????????????????????????(a)?????(b)?(c)
?????ac??bc?????????????????????????????????
??? (4.8)????????????????(d,e)?????????????????
THz??????????????? 100 m????????? c??????????
0?????
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? 4.13 ??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????? 100 m???
???????????????????????????????1??????????
??????????????????????????????????????????
????????????????????????????????? c????????
??????????????????????????????????????
???
?????c???? 300 m????????????b????170 m????
???????????? ab??????????????????? c?????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????DC (1???
10?)????????????
??????? 4.14????????????????????????????
?????? [? 4.14(a)]?? 4.14(a)???????????????? 22?????
???????????????????? 4.14(b)??33:3 kV/cm??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????? 2?????????????
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??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????(2)?????????????????????????????????
???????????????? (? 4.14)??????????????????
?????????????? (2)??????????????????????
???????????????????????????(2)?????????
??????????????????????
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-33.3 kV/cm
(a) (b)
? 4.14 ???????????????????????????(a)?????????
??????????? 22???????????????1? 10??(b)???????
??????????????
???????????? ????????????? ZnTe?????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
???????????????????? SHG? (2) ????????????
?????? SHG????? [29]??????? (2)?????????????
??????????? 3?????????????????????????
???3???????????????|??????????????????
???|??SHG? (2)??????????????????????????
(2.8)??????????????????? SHG??????????????
??????????????????????????????????????

(2)e
kij ( 2!0;!0; !0) = 2:5 10 6 esu = 1050 pm=V?????? 1000 nm???? [29]?
???????????? dekij(  !0;!0; !0) = 12(2)ekij ( 2!0;!0; !0) = 525 pm=V??
??h!eg = 3:08eV ?h!0 = 0:80 eV ??????????????????????
? 4.15?????????????? 800 nm?????????????????
? re14??re14 = 260 pm=V ????
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? 4.15 ???????????????????d???????????????????
???????
?????????????4-dimethylamino-N-methyl-4-stilbazolium tosylate (DAST)
???? 820nm???????????? 400 pm/V????SHG?(2)?????
?? 1318 nm???? (2)  1:2 10 7 esu????DAST???????????
??????????????????????????????????????
???????? [59]?????????????????? jegj??3.0 A???
????? [60]?????????????????????????????? 540
nm??????????????????????????????? [61]????
??? 0{15 THz????????????????????? 30 m? ZnTe??
???? 100 m?DAST??? 5???????????????
???ZnTe???????? 633nm???? 4.04 pm/V???????????
????????????????????????? ZnTe? 80????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????DAST???1.1THz????????????????? 1.5{4.0 THz
????????? ? 30 cm 1?????? [41]??????? 1.5 THz, 1.9 THz
????????????????????1.3 THz???? ? 10 cm 1????
???????1.3 THz???????????????????????????
????
????????????????? ?????????????????????
??????????????????????????????????? 500 m
??????????????????????????? 4.16?????????
??????????????? 1??????????????????????
?????????????????????????? 1.5 THz, 1.9 THz?????
??????????????????????????????????????
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4.3? PhMDA
???(1)????????? 0.01 THz?????????????????? 0.025
THz??????(2)THz??????? THz?????????????????
???????????????????????????????????????
?????????? 4 THz?????????????????????????
??????? Si???????????????????????????????
Waveform Simulation of THz Radiation v1_9-Crocon_500um
? 4.16 ??????????????????????????????????????
??????????????????? 4.9?????????????????????
4.3 PhMDA
?????2-phenylmalondialdehyde (PhMDA)????????????????
???? [62, 63]?
PhMDA? 2011????????????????????????? [64]?Ph-
MDA???????? -???????????????????? [4.17]????
??[102]???? [102]???????????????????????????
???????????????????????????c???????
?????????????????????????????????????
?????????? 9 C=cm2???????????????????? [4.17
?d)]??????? 363 K??????PhMDA????????????????
?Pna21???? [64]?? 4.18(a)???????????????????????
??As-grown????ac??????????????
4.3.1 ?????????
? 4.18?PhMDA?????????????????4.0 eV?????????
??????????????????????????????????????
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(b)
(c) (d)
? 4.17 (a)PhMDA???????????(b)PhMDA??????(c)P?????
????????(d)????????P -E???[64]
??????????c???? 1.55 eV???????  = 0:74 cm 1??????
??????3.4 eV?????
?????????????????????????????????????
??? 4.18(c)????c????????? (1-3 eV)?????????? Sellmeier
????????????????????????????S0 = 5:14 10 5 nm 2?
0 = 199 nm?????????1.55 eV??????? 1.86???????
PhMDA???? c????????????????????? 4.19(a)????
????????????? 500 m? ZnTe??????????????????
1 mm????????????????????????????????????
???????????????????????? 250 m????13 ps????
?????????????????????????????????? 4.19(b)?
???1.7 THz????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?4.19(c)????1.5 THz????????????????? (2.2{2.4)??4.19(c)
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Sma4から85%で貼り付け
? 4.18 PhMDA??????????????(a)????(b)??????? 810 m?
(c)??????????????????????????????????????(d)
? (3.1)?????????????????[63]
??????????? 800 nm???? c???????? (1.86)????
????????????????? 250 m?????????????????
??????????????????????????????????????
?????
4.3.2 ??????????
? 4.20(b)? 250 m??PhMDA??????????????????????
??????????? 30 mW, ???????????????????????
?????? c????????PhMDA???????????????????
????????????? 540 m? ZnTe?????????????? 0.3??
???????????????? 4.20(c)???????????????????
?????????
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? 4.19 PhMDA????THz??????????(a)THz???????Reference
???Sample???PhMDA?????? 250 m?c????(b)?????????(c)
?????????(d)??????????????(e)PhMDA???????????
?????????????[62]
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????? ? 4.20(d)? PhMDA??????????????????????
???????????????????????? (2)?????????
(2) =
0B@ 0 0 0 0 
(2)
31 0
0 0 0 
(2)
32 0 0

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 0 0 0
1CA ; (4.9)
????? 4.20(a)??????????X??????????????????
? ?????????????? (2)33 ????????????
Ek / 0(2)33 I0 cos3 ; (4.10)
????????????????????????? (4.10)??????????
?????????????? [? 4.20(d)]???????????????????
PhMDA????????????????????????? [? 4.20(e)]????
?????????????E / I0??????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
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(a)
(b)
(e)
(d)
(c)
? 4.20??250 m?PhMDA?????????????????(a)?????(b)THz
?????(c)?????????(d)ac???????????????????????
?????????? c?????????? 0???????????????? (4.8)?
????????????(e)???????????????????????[62]
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4.4 DCMBI
DCMBI (5,6-dichloro-2-methylbenzimidazole)??MBI????????????
??????????????DCMBI??????? 4.21??? [65]??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? 90????MBI?????????
MBI???????????????????????DCMBI????????
???????????? 80?????? [4.22(a)]????????????? a??
b?????????????? [4.22(b),(c)]?? (2.6)?????????????
?? a???? b??????????????????????????????
???
DCMBI??????????? 800 nm???????????????????
?????? bc????????????????????9 C=cm2??????
???????????????? [65]????????DCMBI????????
??????????? ??? ???????????????????????
??a??? 200{500 m, b??? 1000 m, c??? 2000 m??????????
?????????????????? c?> b?> a?????????????
? bc????????????????
??????????????MBI?????????????????????
??????????????????????????????? (??mm2)??
?????DCMBI?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????
??????????????????????
4.4.1 ?????????
?????DCMBI???????????????????????
??????????????? ? 4.23????????DCMBI???????
????????bc????????????? 4.23(a)???? 150 m?????
?????? (T )?????????E k c??????? 3.9 eV???E k b??
3.8 eV?????????0.5{1.0 eV?????????????????????
???????????
? 4.23(b)???? (R)?????????E k b????????4.0 eV? 4.2 eV
?????????????????????????????????????E k c
?? 4.2 eV???????????????????????? 4.5 eV??????
???????E k b????0.2, E k c?????0.15???????????
???????? PhMDA??????????????
b????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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a
c
b
? 4.21 DCMBI??????[65]
a
c
(c)
b
a
(a)
b
c
(b)
a
c
(c)
b
a
(a)
b
c
(b)
? 4.22 DCMBI??????????????(a)ab??(b)bc??(c)ac??[65]
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????? c?????????b??? 45?????????????? -??
??b?????????????? c?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????
E k c? 0.4 eV??????????????????????N-H??????
??????????1 eV??????????????????????????
??????
? 4.23(c)?????????????????????????????????
??????????????????????? 1.0{3.8 eV???????????
Sellmeier????????????????????????????????????
???Sellmeier??????????????????E k b?S0 = 6:3010 5 nm 2?
0 = 184 nm???????? E k b??????????????????? 6.7
eV????E k c???S0 = 8:89 10 5 nm 2?0 = 154 nm??????????
????????????????8.1 eV????
?????????? 0, S0???ng =
n   (dn
d
)
?????????????
ng?? 4.23(c)???????????????????????????????
???????? 1.55 eV??E k c? ng = 1:88?E k b? ng = 1:83????? (3.1)
?????????????????????????? 4.23(d)?????????
0.8 eV?? 3.8 eV????????????????????? Ti:sapphire???
??????? (800 nm)?????????????
THz??????????? DCMBI??????? THz??????????
???????????????????????????? 397m???????
???????b???? 550m?c???? 770m??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????THz??????????????
?????? 4.24????????? d? 397m????? 4.24(a)?E k b???
?????????????????47 ps???????????????????
????? 2mm? ZnTe???????????????????????????
????????ZnTe????????????? 0{44 ps?????????THz
??????????????????????????????????????
?? 4.24(b)????????THz????????????30 cm 1, 42 cm 1??
??????????25 cm 1??????? 1????????????????
????????????????????????????????????E k c
?? THz????????? [? 4.24(d)]????? E k b???????????
???????????? [? 4.24(f)]???68 cm 1??????????
THz???????????????????THz??????? 1.8??????
????????????t = 2dn=c  5ps???????
THz????????????????f ?????????? T ??????
f = 1=T ????????????????????????? T = 5 ps????
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? 4.23 DCMBI???????????(a)?? 150 m??????????????
????(b)?????????(c)?????????????????????????
??????????????????????????????(d)??????????
??????????????
?????? 3.3 cm 1??????????????????????T = 44 ps?
????????????????????????????????0.38 cm 1?
???
? 4.25?THz???????????????????????????????
???????????????????????? (!)??? 1(!)??? 2(!)?
????? N ?????????????????????
1(!) = 1 +
NX
i=1

fi!
2
i (!
2
i   !2)
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (4.11)
55
4.4?DCMBI
(a)
(b)
(c)
0 10 20 30 40 50
-500
0
500
Am
pl
itu
de
 
(ar
b.
 
un
its
) E
 
| |
 
b
thickness: 397 µm
Reference
AP: 550 µm x 770 µm
Delay Time (ps)
0 50 100 150 200
105
106
107
108
109
1010
1011
In
te
ns
ity
 
(ar
b.
 
un
its
)
Wavenumber (cm -1)
from 0 ps to 44 ps
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
10-2
10-1
100
Tr
an
sm
itt
an
ce
Wavenumber (cm -1)
b-波形とスペクトル4.SMP
0 10 20 30 40 50
-500
0
500
Am
pl
itu
de
 
(ar
b.
 
un
its
) E
 
| |
 
c
thickness: 397 µm
Reference
AP: 550 µm x 770 µm
Delay Time (ps)
0 50 100 150 200
105
106
107
108
109
1010
1011
In
te
ns
ity
 
(ar
b.
 
un
its
)
Wavenumber (cm -1)
from 0 ps to 44 ps
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
10-3
10-2
10-1
100
Tr
an
sm
itt
an
ce
Wavenumber (cm -1)
c-波形とスペクトル4.SMP
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? 4.24 DCMBI?THz??????????(a)E k b??Reference, Sample???
??(b)????? 0ps{44ps??????????????????????(c)????
?????(d)E k c???????(e)?????????(f)?????????
2(!) =
NX
i=1

fi!
2
i i!
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (4.12)
????1, i, !i, fi?????????????????????????????
?????????
? 4.25????????????????????????E k b??????1?
????? 60 cm 1?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????? 1?? 2????
???????????E k b??????2??????????????????
?????2????????????????????
E k c??????1? 2?????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???? 4.25??????????????????????????????? 4.2
????
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? 4.25 DCMBI?THz????????????(a)??????1, ??2??????
(b)???n????????????(c)?????????????????????
??????????????????
Raman????? DCMBI?????????mm2?????mm2?????
?????Raman?????Raman???????????????????a, b,
c?????? x, y, z????????
A1(z) :
0B@ a 0 00 b 0
0 0 c
1CA ; A2 :
0B@ 0 d 0d 0 0
0 0 0
1CA : (4.13)
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? 4.2 THz?????????????????????????????????????
E k b?? 1 = 3:17?E k c?? 1 = 3:16????
Congration No !i=2 (THz) !i=2 (cm
 1) i (cm 1) fi
E k b 1 0.834 27.8 1.64 0.0235
2 1.256 41.9 2.35 0.0402
3 1.841 61.4 14.4 0.0105
E k c 4 0.989 33.0 4.19 0.0173
5 1.833 61.1 4.93 0.0152
6 2.033 67.8 5.89 0.0544
B1(x) :
0B@ 0 0 e0 0 0
e 0 0
1CA ; B2(y) :
0B@ 0 0 00 0 f
0 f 0
1CA : (4.14)
????
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bc面bb(, )̅ (LO)
? 4.26 DCMBI?c(b; b)c????????Raman??????????????????
Raman????????????????????????? 1332 cm 1????
????????????????? [66, 67]?????Raman?????????
????????????????????????? 1332 cm 1?????(001)?
???????? z(xy)z ?????????????Raman?????? a???
????He-Ne????????????????????????a = 4:4 0:3 A2
(?????? 514nm)??????????? [68]????a = 3:0 A2??????
??????? [66]?a???????? [67]???Raman???????????
????????????????? [69]???????a = 4:0 A2???Raman?
??????????
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? 4.3 THz ????????? Raman ???????????DCMBI ? THz ??
A1(z)?????????????Raman???????? ?!i=2???????i?
?????????Ri;bb?Raman?????Ei k Es k b??????????
!i=2 (cm
 1) i=2?cm 1) i (A) Ri;bb (A2)
32.5 3.27 0.004 0.034
40.0 3.00 0.000 0.038
59.8 6.28 0.007 0.092
67.7 6.00 0.166 0.180
80.0 6.76 0.000 0.677
????????CCD???????????????????????????
????????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???Raman???????????????????Raman?????? 20{2000
cm 1???????????? 1332 cm 1????????????Raman???
???????
??????????????Raman???????????????? [40]?
SR =
2h!4sN
2
c4!v
(n0 + 1)
X
j
jes Rj  eij (4.15)
????n0 ? Bose-Einstein??????????c????????N ????
????????????????!s ?????????!v ??????????
es ????????????ei ????????????Rj ?????????
Raman?????????????????SR????????????????
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
ad = 3:56A????????????Zd = 8??? d = 3:51 kg=m3?633nm????
?nd = 2:41?Raman????? a = 3:0 A2???????????DCMBI????
?? as = 14:238 A?bs = 5:6866 A?cs = 10:398 A????????????Zd = 4?
?? s = 1:586 kg=m3[65]?633 nm?????n = 1:7??????????????
???????????????Raman?????????????
IRaman =
1
1  exp ( h!=kBT )
"
1 

1  n
1 + n
2#2
2h!4sN
2
c4!v
mX
i
R2i i!
(!2i   !2) + 2i !2
(4.16)
???????????DCMBI?Raman???????????????????
4.26????
???? bc???????a(c; c)a?????? A1(z)???? TO??????
????????ab???????c(b; b)c??????A1(z)(LO)????????
?? LO?????TO?????Raman??????????????TO???
?????????????LO?????Raman???????????????
???
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4.4.2 ??????????
????????????? ???????DCMBI?????????????
?????????????????????? 4.27????DCMBI??????
??? bc???????? b???? c????????c???????????
?????????????? 4.27(a)??Eopt k c, ETHz k c??????????
? THz??????????????500 m? (110)? ZnTe? 1/50??????
???????????????2 ps??????????????b??????
??????? 1 ps????? 2 ps????????????? [? 4.27(b)]?
????? THz??????????????? 4.27(c)???????????
???????????????????????????Eopt k c, ETHz k c???
? 1.0 THz?????????????? 1 ps???????????1.3-4 THz?
??????????0ps??????????????????????Eopt k b,
ETHz k c???1.0 THz, 2.0 THz????? 0.2 THz????????????
? 4.27(d)??????????????????ZnTe??????? 3 THz??
??????????????????????????????????????
???? [70]????Eopt k c??????????????? 4.0 THz??????
?? (jETHzj2  10 4)???????????DCMBI? 3{5 THz?????????
????????????1.2 THz?????????1.0 THz?????Raman??
???????????????????????????????????Eopt k b
????????????????2.0 THz??????????2.8 THz?????
?????? (jETHzj2  10 4)????????????????????????
??????????2.0 THz??????????????????????ZnTe
????????????????? jETHzj2  10 6??????????????
???? 1/250??????????????
????????????? ?4.28??DCMBI??????????????Raman
????????THz??????????????????Eopt k c, ETHz k c?
THz??????? [? 4.28(d)???]???33 cm 1??????????????
???????????????????? (E k c)?Raman???????? a(cc)a
??????????????? 33 cm 1????????a(cc)a?????????
??????TO????????????????????LO?????????
???????????????????????????????a(cc)a?Raman
?????? 40 cm 1???????????????61.1 cm 1?67.8 cm 1???
?? c?????????????Raman???????????????????
???????????????????
???Eopt k b, ETHz k c??????????????????????????
????????? (E k c)?Raman???????? c(b; b)c???????????
Raman??????????????33 cm 1? 68 cm 1??????????80
cm 1????? Raman???????????????????????????
???????????Raman????????????????????????
????????????????????
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? 4.27 DCMBI??????????????????????????????????
(a)Eopt k c, ETHz k c??????THz?????????? 150 m????????
??? 50mW, ????????THz????????????????????????
????? 5.19(a)?THz??????????????????????150m????
(b)??????Eopt k b,ETHz k c??????THz?????(c)??????????
??????????????????????500m? ZnTe????????????
?????????????1/250????????(d)??????????????
????????????????????????????? Raman????
????????????????????????Raman???????????
???????????????????ISRS?????????????????
????????????? 4.29????n? ????????????????
???????????????? [? (4.3)]???????Raman????? ai??
Raman???????????????????????????????????
????? LO?????????????c(b; b)c? Raman??????????
????????????? Raman????????Eopt k c, ETHz k c?????
??????????????????????????????????????
Eopt k b, ETHz k c???????????????????????? Raman??
????????????????????????????????? (2)???
????????????????????????????  = 67 fs?????
? 4.29??ISRS?????????????????????????????
4.29(a)???????30 cm 1????? 90 cm 1???????????????
????? 4.29(d)??????????? j(2);ISRSijk j?????????Raman?
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? 4.28 DCMBI?THz??????????(a)THz???????????????n
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??????(c)Raman???A2???????
??????(d)THz??????????????????? 500 m? ZnTe????
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????? IR?????????????? j(2);ISRSijk j?????????????
??Lgen??????????????????????? 90 m????????
????????????????????????????Raman?? IR???
???????????????
?????????????????????????????THz??????
4.29(g)???????????????????????????????????
??????????????????????????????? ISRS????
??????
????? ?????DCMBI???????????????????????
????????????????????DCMBI?????mm2???????
???????????????? (2)?????????
(2) =
0B@ 0 0 0 0 
(2)
31 0
0 0 0 
(2)
32 0 0

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 0 0 0
1CA ; (4.17)
??????? bc??????????????????????????????
????????????????????????????
E0 = E0
0B@ 0sin 
cos 
1CA ; (4.18)
??????????
PNL =
0B@ PaPb
Pc
1CA = 0
0B@ 0 0 0 0 
(2)
31 0
0 0 0 
(2)
32 0 0

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 0 0 0
1CA
0BBBBBBBB@
E2a
E2b
E2c
2EbEc
2EcEa
2EaEb
1CCCCCCCCA
(4.19)
???
PNL = 0
0B@ 02d32E20 sin  cos 
d32E
2
0 sin
2  + d33E
2
0 cos
2 
1CA : (4.20)
????
DCMBI????????????????????????????c?????
??????????????????? (4.21)?????????????????
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? 4.29 DCMBI??????????????????????????????????
(a)E k c????????????(b)??????????(c)Raman????????
(d)j(2)ISRSj???????????(2)OR = 0??????(e)???????????(f)?
????????????????????????????????????(g)(2)ISRS?
?????????THz?????
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????b????????? ???? sin2  cos2 ??????? (4.21)????
?????? ????????????????????????????????
????????????????????????????????
???????????????????????????????? (4.19)??
PNL =
0B@ PaPb
Pc
1CA = 0
0B@ 2d31EaEc2d32EbEc
d31E

aEa + d32E

bEb + d33E

cEc
1CA : (4.21)
?????Pb??Pb / EbEc / exp (2i(nb   nc)=opt)?????????b????
??????Eb?Ec????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????Pc???????????????????????????
????????????????????????????
?? 800 nm??????????????????????????????c?
??? nc = 1:786?b???? nb = 1:805???????????? 800 nm????
n = nb   nc = 0:019????? (4.21)????????????????????
?????????????????????????? lbirefringence???????
???????????????? ?????????????????
lbirefringence =
opt
2n
(4.22)
????Pb???? lbirefringence????????? = 800nm??????lbirefringence =

nc nb  40m????????? d = 190m??????????????????
???? b??????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???? lc??Eopt k c, ETHz k c???????? 1 THz? 3.0mm????Eopt k b,
ETHz k c???????? 1 THz? 1.5mm????????Eopt k b???????
??????????lc???? lbirefringence???????????lbirefringence???
????????????????????
Eopt k b???????? lbirefringence??????Eopt k c???????? d??
??????b???????????????Eb;THz?Eb;THz  2d32EbEclbirefringence
??????????d33 = 0?????c???????????????Ec;THz?
Ec;THz  d32E2bd????????45????? (Eb = Ec)?????Eb;THz=Ec;THz 
lbirefringence=d  0:2????????????????? (4.21)????Pb?????
???????????????????????????????????DCMBI
??????????????????????????b???????????
?????????????????
? 4.30??DCMBI????????????????????????????
?????? 10 mW?????????????? 2?????????????
?ETHz k b?ETHz k c??????????????????????? (4.21)???
ETHz k c??? Ic? ?????
Ic =
 
d32 sin
2  + d33 cos
2 
2
(4.23)
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Laser Polarization (deg)
0.6-1.0 THz
ETHz || c
ETHz || b
(a)
(c)
(e)
(b)
(d)
(f)
? 4.30 DCMBI???????????????????????0 ??Eopt k c????
??????????????????????????????????????????
??????????????(a)2.6{3.0 THz?(b) 2.2{2.6 THz?(c)1.8{2.2 THz?(d)
1.4{1.8 THz, (e) 1.0{1.4 THz?(f) 0.6{1.0 THz?????? (4.23)????????
?????????
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? 4 ? ???????????????????
????? 4.30??????? (4.23)?????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????2.6{3.0 THz?? c??????????
????1.8{2.2 THz?? b?????? 4???????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????
???????????????????? d33=d23????????? 4.31??
?????????????????1 THz???? d33? 2???????????
?????? d23?????2.0 THz???? d33=d23  0????????Eopt k b,
ETHz k c??????????????????????????2.5 THz????
???????????? d23????????????????
1 2
-4
-2
0
2
Frequency (THz)



/



? 4.31 DCMBI????????????????????????????d33=d23??
??????
?????????? ??ND?????????????????? I0????
????????????????? jETHzj????????????? 4.32????
????jETHzj????????????????????????? 1/2????
????0.9{1.1 THz, 1.9{2.1 THz, 2.9{3.1 THz??????????????jETHzj
??jETHzj = I0 (?????)???????????????????????
??????????????jETHzj / I0???????? (2.14)????????
???ISRS??????????????? jETHzj / I0???????DCMBI?
??? 800 nm???????????????????????????????
???? ISRS????????
???????? ?????????????????????????????
??????????????????????? ISRS??????????ISRS
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? 4.32 DCMBI??????????????????????????????????
??????????? 1/2?????????(a)0.9{1.1 THz, (b) 1.9{2.1 THz, (c)
2.9{3.1 THz????Eopt k c,???Eopt k b????????ETHz / I0????????
????
????????????(1) ????????????????THz???????
(2) ?????H??????????????????????????ISRS??
??????????????????????Raman?????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????H???????
????????????Raman?????? H???????????????
?????????????????? ISRS?????????????????
????????????????????
DCMBI???????????H?????????????????????
??mmm????H???????????????????mm2??????
???????????????????????A1(z)????Raman?? IR?
??????????????????Ag????????Raman??????H
???????????????????????A1(z)????????????
??????
4.4.3 DCMBI??????????
DCMBI????????????? bc?????????? b????c????
???????????? c?????????????????????????
????????Raman?? IR??????????????????????
???????????????????Raman????????????????
?????
4.5 MBI
??????????????????? 2-???????????? (MBI)??
????????????????????????DCMBI????MBI????
4.33(a)???????????????????????????????????
68
? 4 ? ???????????????????
???????????? 4.33(b)???????????????????????
????????? 90????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????? Pn???m??????????????? P42=n(?? 4=m)???
??????????????????????????????????????
??? a? (atetra)???? b??? (btetra)?? 45???????????????
???????????? atetra??? btetra???????MBI?????????
?????????????????????????ab?????????? atetra
??? btetra?????????????????? [65]?? 4.33(c)????????
??????????????????P  E??????6 C=cm2??????
????? [? 4.33(d)]?
MBI??????atetrabtetra?????????????????????????
????????????????????? atetrabtetra??????????????
4.5.1 ?????????
MBI?????????? Pn??????Raman??????
A0(x; z) :
0B@ a 0 d0 b 0
d 0 c
1CA ; A00(y) :
0B@ 0 f 0f 0 h
0 h 0
1CA : (4.24)
????
???????????? (2)?????????
(2) =
0B@ 
(2)
11 
(2)
12 
(2)
13 0 
(2)
15 0
0 0 0 
(2)
24 0 
(2)
26

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 0 
(2)
35 0
1CA ; (4.25)
????
???????????????????Raman???????????????
???????????????Raman????????????????????
????????A0(x; z)???? x?? z???????????????????
???0??0 = (0x; 0; 0z)????????????A00???????
A00 =
0B@ 0xa 0xb 0xc 0 0xd 00 0 0 0 0 0
0za 
0
zb 
0
zc 0 
0
zd 0
1CA ; (4.26)
???????A00(y)???? y???????????????????????
?????00??00 = (0; 00y; 0)????????A0000???????
A0000 =
0B@ 0 0 0 0 0 00 0 0 00yh 0 00yf
0 0 0 0 0 0
1CA ; (4.27)
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4.5?MBI
? 4.33 MBI????? [65]?(a)??????????????(b)?????atetrabtetra
??(c)??????atetractetra?????????ctetra????(d)298 K??????
MBI?P -E??????? 0.2 Hz, ??? 2 Hz, ??? 20 Hz????
??????????atetrabtetra????????????????????????
?????????y????????????????A00(y)???? ISRS???
????????????????????????
????????? ? 4.34?MBI???????????????????THz?
????????? 430 m? (001)tetra?????????????????? 1mm
????? 4.34(a)??????????? 45 cm 1 ????????54 cm 1?58
cm 1?67 cm 1?80 cm 1???????????? [? 4.34(c)]?????????
????????????atetra??btetra????????????????????
??????????????????????????????????????
???????
? 4.34(d)???????????????????????????????1{4
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g
? 4.34 MBI???????????(a)THz????????????????????
??????????430 m?(001)tetra?????????(b)???n???????
??????(c)??????????(d)??-????????????????????
?????????????????500 m?(e)???n?????????????(f)
??????????
eV??????????????????????? 4.1 eV?????1 eV???
???????????????????????????????4.3 eV????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????4.3 eV??????????????????
??????????
?????????????????????????????????????
??????????? 4.34(e)????1.55 eV????????? n = 1:53??
??Sellmeier???? [? (4.3)]??????????? 1.0{4.0 eV????????
???????????????????????????????????????
S0 = 4:06 10 5 nm 2?0 = 177 nm????0????????????????
??????????????????????????????? 7.0 eV????
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4.5?MBI
1.55 eV??????????ng = 1:57???????????????????
??????? 4.34(f)????1.55 eV?????? = 1:2 cm 1????????
?????????? 1= = 8:3 mm?????????????????????
??????? 120 m???????????????????????????
Raman????? ??????????MBI?Raman??????? 4.36(c)?
???
??????????? (Ei)?????Raman??? (Es)??????????
? (Ei k Es)???????????????Ei ? Ei??????????????
??????????A0(x; z)(TO)????????? 20????????Olympus
LMPlanFLN??? 0.4??????????????????????????? 90
???????????????????????????????????? atetra?
btetra??????????????????????
4.5.2 ??????????
? 4.35(a)??? 120 m?MBI???????????? THz????????
??????E! k atetra?ETHz k atetra????????Eex = 25 kV=cm? atetra?
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????
0 ps??????????????????? 4.35(b)?????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????Eex = 25 kV=cm???? T????
??????????????????????????????????????
???????THz??????????????????3 kV/cm??????
???0.2 Hz??????P -E?? [? 4.33(d)]????10 kV/cm???????
????????2???????????(1) ?????????????????
? 1? 25????????????????? 6:6 10 4 Hz????P -E????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????(2) ??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????
Eex = +25kV=cm????????????????? THz?????? 4.36(a)
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
????????????? 59 cm 1?????????????? 540 m??
(110)? ZnTe????????????????????????????????
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Delay Time (ps)
(a)
Eω || atetra, ETHｚ || atetra
Eω || btetra, ETHｚ || atetra
Eω || atetra, 
ETHｚ || atetra
Eex =+25 kV/cm
Eex =+25 kV/cm
(b)
? 4.35 MBI ???????????????????????(a)E! k atetra?
ETHz k atetra??????????? THz ?????Eex = 25 kV=cm??????
?120 m?(b)????? l?????????
? 1/15??????????ZnTe???????????????????????
MBI?????????????????????????E! k btetra?ETHz k atetra
???????????? 59 cm 1?????Ei ? Ei?Raman????????
(001)tetra?????????????????? 59 cm 1???????????
???????????????????????? ISRS????????????
E! k atetra?ETHz k atetra ???????????????????30 cm 1 ?
40 cm 1?59 cm 1?68 cm 1 ???????????????????Ei k Es ?
Raman???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????Bi4Ge3O12????????????????
????????????????????? [71]?MBI????????????
?????????????????????? Lgen????????? 4.36(d)?
???
Lgen ? 100 m?????????????????????????????
?????????????????? THz?????????????????
68 cm 1?????  < 100 cm 1??????????????????????
2=  200 m???????THz?????? 1:8??????????????
??? 0:2?????????????2 THz????? 400 m??????
???? 3???????
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4.5?MBI
MBI????????????????????????????????Lgen?
?????? 59 cm 1?68 cm 1????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????Raman??????????????
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(a)
(b)
(c)
(d)
(001)
tetra
Ei || Es
Ei⊥Es
Eω || atetra, ETHｚ || atetra
Eω || btetra
ETHｚ || atetra
ZnTe
Eω || btetra, ETHｚ || atetra
Eex =25 kV/cm
Eω || atetra, 
ETHｚ || atetra
(e)
? 4.36 MBI ???????????????????????????????(a)
E! k btetra?ETHz k atetra???E! k atetra?ETHz k atetra???????????THz
????????????? 30 mW???????120 m?(b)??????????
????????ZnTe??????500 m?????????????????????
(c)(001)tetra???????Raman?????????????(d)?????????
??(e)(001)tetra?????????????
75
4.5?MBI
? 4.4 MBI????????????????????????????????
Wavenumber (cm 1) b=a d=a
30 1.17 -0.29
40 2.13 -0.19
57 -1.02 0.15
67 0.23 0.09
????? ???MBI? ac???? (101)??????????????????
????????????ac?????????????????????????
??? 4.37?????????????????????????????????
???????Eex = +25 kV=cm??Eex = 0 kV=cm??????????????
????????????? atetra???????????????????????
?? =2????????? ???????????????? 2???????
?????????????????????atetra?btetra????????????
???????????????????????????????THz??? ?
????????
(a) (b)
(c) (d)
? 4.37 atetrabtetra? MBI ????????????????????????
? ? ?120m?? ? ?0?E! k atetra k P?(a)30 1 cm 1?(b)40 1 cm 1?
(d)57 1 cm 1?(d)67 1 cm 1????? (4.28)??????????????
MBI????????????????????????????????? atetra
??????????????? ????? 4.37????E! k atetra?ETHz k atetra
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? 4 ? ???????????????????
?E! k btetra?ETHz k atetra??????????????????????????
??????????????????? ????????????????Raman
???????? atetrabtetra???????? ???
I() = (a cos2  + b sin2  + 2d sin  cos )2 (4.28)
????????????????????????????????????????
???????????????????????????????????Raman
??????????????????????????????????????
????????????????????????????? b=a, d=a?? (4.4)?
????????????????d=a? 0.2??????????????????
????Raman??????????????????????? 4.38?????
??MBI??????????????m??????atetrabtetra???Raman??
????????????????A0(x; z)(TO)????????????????
????????Ag, Bg?????????????Raman??????????
?????????m???????????????
Ag :
0B@ a0 0 00 b0 0
0 0 a0
1CA ; Bg :
0B@ f 0 e0 0 0
e 0  f
1CA : (4.29)
?????????????????? d=a????????? Raman?????
(1,3)????? (3,1)????????????????????Bg????????
???????????????????????????????Ag??????
??????????????????????
4/m
Ag
Bg
Eg
Raman-active
m
A’(x,y)
A’’(z)
Raman & IR-active
Point group
Pseudo-symmetric Structure Actual Crystal Structure
? 4.38 MBI??????????????????????????????
?????????? MBI?????????????????????????
???????????????? atetra + btetra?? atetra   btetra????????
??????????????????? 140m????
??????????????atetra+ btetra?? atetra  btetra??????????
?????????????????????? 45??????????atetra??
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4.5?MBI
btetra????????????????????????????????????
25 m????
? 4.39(a)??????????????????THz????????0 ps??
????????????2 THz????????????20 ps????????
????????????? 0.05 THz ( 1:7 cm 1)????? 4.39(b),(c)?????
?THz??????????????????????????????(b)???
?????(c)???????????????????1:3 THz?1:7 THz?2:0 THz
???????????????????????0:1 THz??????????
?????????? 4.39(d)?????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????? 4.39(e)]????
??????????????????????????????????????
??????????????????
??????59 cm 1?????????????????????????E! k
btetra?ETHz k atetra???E! k atetra?ETHz k atetra???????????????
??????? 59 cm 1 ??????????????????????????
???????????? 45????????????E! k btetra?ETHz k atetra?
E! k btetra?ETHz k btetra???????????????????????????
????????? 59 cm 1?????????????????????????
????????? [? 4.36(a)]?59 cm 1???????????????????
???????????????????????????????????????
??????????? MBI??????Raman??????????????
???????????????????????????????540 m? ZnTe
? 1/15???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????
MBI???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
4.6 [D-55DMBP][Dia]
4.6.1 ????????
?????-?????????2007??Horiuchi??????????????
???????? [21]????????????????? (iodanilic acid: H2ia)?
?????????????? (5,5?-dimethyl-2,2?-bipyridine: DMBP)?????
???????????????????????????????????????
???????????????? (? 4.40)??????????????????
???? 2c  b???????????????????????????????
?????????????????????????????? P1???????
??????????????????????????????????????
??? P1??? (? 4.40)?[H-55DMBP][Hia]??????? 268 K???????
??????????????????????????????????????
???? [D-55DMBP][Dia]??????????? 335 K???????????
 2 C=cm2??????????????????? [72]?
? 4.41???????-???????? P   E???????????????
?? 2 C=cm2??BaTiO3? 1/10??????????????????????
?????H?????????? 269 K?????????2 kV/cm??????
?????????D????????????????? 335 K????????
????????????????????????D????????H????
?????
? 4.42????????????????????????????? 1000???
????????????????????????????? 0.8 GPa?????
??????????????????????????????????????
??KDP??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????? 2 K??????
????????????????????????????????????(2)
??????????????????????????????????????
?? P1??????(2)?????????
(2) =
0B@ 
(2)
11 
(2)
12 
(2)
13 
(2)
14 
(2)
15 
(2)
16

(2)
21 
(2)
22 
(2)
23 
(2)
24 
(2)
25 
(2)
26

(2)
31 
(2)
32 
(2)
33 
(2)
34 
(2)
35 
(2)
36
1CA : (4.30)
????????????????????
4.6.2 ?????????
THz??????????? ???????????????? ??? ????
????????????????????b???? 2 mm??, 2c   b???? 1
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? 4 ? ???????????????????
5,5’-dimethyl-2,2’-bipyridine
(H-55DMBP)
iodanilic acid
(Hia)
H
N
C
O
I
b
c
E
+Ps || 2c-b
−Ps
(100) plane
H(2)
H(4)
H(3)
H(1)
ex
? 4.40 [H-55DMBP][Hia]??????????????????50 K?[72]?????
???????????????????2c  b?????????2c  b????????
?????????????????????????
mm??, 2a  c???? 0.5 mm??????
(100)??????2c  b?????? b???????????????? 80 m
?????????????????? 1 mm?????????????????
???????????????(102)??????2a  c????????????
???? 200 m???????????????? 2a  c??? 400 m?b???
600 m???????????????????????????????????
???????????????????????????
?????????????????????????? 1 mm????????
??????????????????????? 1 mm????????????
????????? 86% ???????????????????????????
??????????????? 1 mm??????400 m? 600 m??????
??70% ?????????E k 2a   c? THz-TDS??????? 400 m? 600
m?????????????????? (102)?????E k b????????
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? 4.41 ??????????????-?????????????????? (P   E?
?)??????H?D???????????? 60 K???? [72]?
???????(100)?????????????????????????????
???E k 2a  c???????????????????????
4.6.3 ???????????????????????
?????[D  55DMBP][Dia]?????????? THz-TDS????????
?????
????????????? ? 4.43??[D  55DMBP][Dia]????THz-TDS?
??????????????????????????2c   b?? b??????
??????????????????????????? 0.08 ps????
? 4.43(a)??(100)?????????E k b????????????????
??????????????????????????????????????
????? 0.3 ps??????????????? 1/2??????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????
? 4.43(a)????????????????????? 4.43(b)????????
????????????4 THz???????????????????????
??????????4{6 THz??????????????? (SN?)? 105?106
?????????????????????? 3 THz????????????TDS
???? 3 THz???????????????????????????????
???????????????1.5 THz???????????????????
??????????????
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? 4 ? ???????????????????
? 4.42 ??????????????-???????????????????????
?????? 1000????????????????????????? [72]?
? 4.43(c)??(100)?????????E k 2c   b??????????????
?????????????E k 2c   b????????????????????
??20??????????? 4.43(a)????E k b??????????????
??? 0.1 ps??????? 4.43(c)?????????????????????
4.43(d)??????????????????????????????????3
THz??????????????????????????
? 4.43(e)??(102)?????????E k 2a  c???????????????
???????E k 2a c???????? 3??????????(100)??????
???? 200 m???????????????????????????????
??????????? 4.43(e)????????????????????? 4.43(f)
??????????????1 THz????????? (100)??????????
???????????? [? 4.43(b), (d)]??????????(102)?E k 2a   c
???????????? 400 m? 600 m??????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????? 1 THz????????????????????
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?????????? 1 THz??????????????????????
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Frequency (THz)
(a) (b)
(c) (d)
(e)
(100) E//b
φ1 mm ,厚み80 µm
(100) E//2c-b
φ1 mm ,d=80 µm
(102) E//2a-c
AP:400 µm×600 µm 
d=200 µm
×20
×3
(100) E//b
(100) E//2c-b
(102) E//2a-c
(f)
Reference
Sample
? 4.43 [D  55DMBP][Dia]???????????????????(a),(c),(e)???
??E k b; E k 2c  b; E k 2a  c ?????????????????(b),(d),(f)?
????E k b; E k 2c  b; E k 2a  c ??????????????????????
??????????????????????????
? 4.44??? 4.43????????????????????THz-TDS????
?????????????????
? 4.44(a)???E k 2c  b,E k 2a  c, E k b???????????THz????
?????????????????? T ??jEs(!)=Er(!)j2????????T ?
?????????? THz-TDS??????????????T ????????
???????????????????????????????TDS?????
??????????????????????E k b? 0.5{3 THz,?E k 2c  b?
0.5{2.2 THz, E k 2a  c? 0.5{3 THz????????????
?????????????????????????? 4.44(b)???????
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? 4 ? ???????????????????
E k b??????????????????????1.4 THz, 1.6 THz??? 2.4
THz?? 3??????????????? 4.44(c), (d)????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????????1.5 THz?
????????????????????? [? 4.44(b)]?
?????????????????????????????????????
?????E k 2c  b? 0.7{3.0 THz, E k b? 0.7{2.2 THz????????????
?????????THz?????????????
? 4.44(b)???????E k 2c  b?????????????????????
??????????????????????????????1.0 THz?? T ??
E k b???E k 2c  b? 100?? 1??????????????????????
?? [73]??????[H  55DMBP][Hia]???????????????????
??????????????????????????????????????
????
? 4.44(c), (d)?????????????????E k 2c   b????????
???????????????????????????????????????
????H?????FT-IR????? [73]??????????????????
?????????D????????????? 40 K?????????????
???????????????????????????????????????
2 THz???????????????????????????????????
????????????????????
? 4.44(b)???????E k 2a   c????????????????????
??1.4 THz, 2.3 THz??? 2.7 THz?? 3??????????????????
????????????????????????????????????
? 4.44(c), (d)?????????????????E k b???????????
??????????????????????E k 2a  c????????1.2 THz
??????????????????? [? 4.44(b)]?
?????? [D  55DMBP][Dia]??????????????????????
???????????????????2c   b????????????????
???????E k 2c   b??????????????????????????
??????????? 800 cm 1????????? 20????????? E k b
?E k 2a  c????????????????????????????????
????????????? 1.2 THz??????????? 50 cm 1??????
?????? (????? 200 m??)????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????
(100)??????2c  b?????? b???????????????? 80 m
?????????????????? 1 mm?????????????????
???????????????(102)??????2a  c????????????
???? 200 m???????????????? 2a  c??? 400 m?b???
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(e) (f)
E//b
E//2a-c
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E//2a-c
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E//b
E//2a-c
E//2c-b
E//b
E//2a-c
E//2c-b
E//b
E//2a-c
E//2c-b
(c)
? 4.44 [D  55DMBP][Dia]???????????????????(a) E k b; E k
2c  b; E k 2a  c ??????????(b)??????????(c)?????? 1
??????(d)?????? 2??????(e)???n??????(f)???? ??
????
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? 4 ? ???????????????????
600 m???????????????????????????????????
???????????????????????????
??????????????????????????????????? 1 mm
??????????????????????????????? 1 mm????
????????????????? 86% ???????????????????
??????????????????????? 1 mm??????400 m? 600
m????????70% ?????????E k 2a  c?THz-TDS???????
400 m? 600 m?????????????????? (102)?????E k b?
??????????????(100)??????????????????????
??????????E k 2a  c???????????????????????
??????????????? ???????????????-???????
[D  55DMBP][Dia] ?????????????????????????????
??????????Kramars-Kronig?? (K-K??)?????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????? [D  55DMBP][Dia]??????????????????
????????????????? 1.7 eV??????0.8{1.6 eV???????
????????????
? 4.45???????? [D  55DMBP][Dia]????????????????
4.45(a)????? (R)?????????(010)?????????E k c????
????3.4 eV, ??? 4.1 eV??????????? [? 4.45(a)]????????
???????4.1 eV????????????? [? 4.45(a)]??????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????? 1.5 eV????????????Al
????????????????????????????????Al?????
?????????????????? [? 4.45(a)]?
? 4.45(b)???????K-K????????? (n)????????????
????????????????????????? (1.55 eV)????????
1:8 0:1????????????????1.55 eV??????????0:1??
??????????
? 4.45(c)???????K-K?????????? ()?????????K-K
??????????????3 eV????????????? ????????
????????2 eV????????????????????????????
???????????????????????
????????? 1.0{2.0 eV???????????Sellmeier????
n =
 
1 +
S0
2
0
1  20
2
!1=2
(4.31)
???????????????????????????????????????
???????Sellmeier??????????????????E k b?S0 = 5:17
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
10 5 nm 2?0 = 193 nm???????E k 2c   b???S0 = 5:53  10 5 nm 2?
0 = 190 nm?????????????? 0, S0???ng =
n   (dn
d
)
???
?????????? ng?? 4.45(b)?????????????????????
????????????????????? 1.55 eV?? ng ??????????
ng  1:8??????? 4.45(c)??????? ?????????????R?
Kramers-Kronig?????????????????????T ?????????
???????????? =  (1=d) ln(T=(1 R)2)??????????????
(d = 150 m)?1.55 eV???  10 cm 1???????? 1=  1 mm????
???????????THz??????????????????? 100  300 m
???????
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(a)
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(d)
? 4.45 ??????????????(a) ?????????(b) K-K?????????
????????????????????????????????????????(c)
??????????(d) ??????????
?????????????????????????????????????
???????????? (?????????????????????MSV-370)
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????? T ?
????????????????? (100)???????? 150 m???????
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? 4 ? ???????????????????
???
 (100)? E k b
 (100)? E k 2c  b
????????????
??? T ?????????????????????????????????
?????????????????????????T ????? ????R?
????
T =
(1 R)2e d
1 R2e 2d ; (4.32)
????????????? d??????????????T , R????????
????????????????????? T ? 10 4?????????T ??
???????????????T ?????? ???????????????
???????
? 4.46(a)????? (T )?????????????????????????
??1.7 eV????????????????????? 3.4 eV?????????
????????????????? 2 eV???????? 1.7 eV???????
????????????   ???????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????? 0.7 eV???????????????O-H?
?????????????? [? 4.46(a)]????Ti:sapphire??????????
800 nm (1.55 eV)?????????????????????????
? 4.46(b)??? (4.6.3)????T , R?????????? ()?????????
T ?????????????????? 2 eV?????????????????
0 1 20
0.2
0.4
0.6
0.8
1
Tr
a
n
sm
is
si
vi
ty
 
 
T
Photon energy (eV)
(100) E//b 
(100) E//2c-b
1 1.5 20
100
200
300
400
500
α
 
(cm
-
1 )
Photon energy (eV)
(100) E//b 
(100) E//2c-b
(a) (b)
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
Raman????? ? 4.47? [D  55DMBP][Dia]???????Raman????
???????????????????Debye?????????????????
???0.98 THz ( 32:7 cm 1)?1.24 THz ( 41:3 cm 1)?1.63 THz ( 54:3 cm 1)???
?????????????? 3 cm 1???????????????????
?????????????????Raman??????????????????
???
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Frequency (THz)
Wavenumber (cm -1)
? 4.47 [D-55DMBP][Dia]?Raman??????(100)??????????????
??b?????????????????????????
4.6.4 ??????????
????????????? d = 240 m?? (100)??????????????
??????????????????1.55 eV?????????????????
? 1 mm??????? 4?????????????????????????
???????????????????????????????????? 5 mW
???????E k 2c  b????????? (2 kV/cm)????Eex = 5 kV=cm
???????????????????????????????E! k 2c  b??
??? ETHz k 2c  b??????THz????ETHz(t)?? 4.48(a)????-0.6 ps
??+0.4 ps???????????????????????????????8 ps
??????????????Eex???????????????????????
?????????????????Eex??????????? (2)??????
???? 4.48(b)???????ETHz(t)????????? (FFT)????????
?????????1.2 THz, 1.7 THz??????????????E! k 2c  b??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????
E! k b?ETHz k b?????????????????????????????
? 4.48(c), (d)??Eex = 5 kV=cm??????????????????????
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? 4 ? ???????????????????
????????0 ps?????????E! k b?ETHz k b??????E! k 2c  b?
ETHz k 2c  b? 1.01??????E! k 2c  b?ETHz k 2c  b???????????
??????????????????????????????????? 1{2 THz
??????????? [? 4.48(d)]??????????????????????
????????????????????????????
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(c)(b)
(d) (f)(e)
E
ω|| b
E
THz
|| b
E
ω|| 2c-b
E
THz
|| 2c-b
-1
0
1
E T
H
z 
(ar
b.
 
un
its
)
-2 0 2 4 6 8 10 12
-1
0
1
E T
H
z 
(ar
b.
 
un
its
)
Delay Time (ps)
0
0.5
1
|E T
H
z|2  
(ar
b.
 
un
its
)
0 1 2 30
0.5
1
Frequency (THz)
|E T
H
z|2  
(ar
b.
 
un
its
)
10-5
10-4
10-3
10-2
10-1
100
|E T
H
z|2  
(ar
b.
 
un
its
)
0 1 2 3 4 510
-5
10-4
10-3
10-2
10-1
100
Frequency (THz)
|E T
H
z|2  
(ar
b.
 
un
its
)
? 4.48 (a)E! k 2c  b, ETHz k 2c  b??????????????????
[D  55DMBP][Dia]???????????????????????????????
??? (2 kV/cm)????Eex = 5 kV=cm?Eex =  5 kV=cm??????????
????????(b)?????THz????????????????????????
????????????(c)???????(d)E! k b, ETHz k b???????????
??????????????(e)????????????????(f)???????
??????????????????????????????????Raman
???????????????????PhMDA????????????????
?????????????????????????? [74, 62]?[D  55DMBP][Dia]
??????????????????????????????????????
???????????????? 4.49(b)??????????????????
???????????????????????????????????????
??????????? [54]???????Raman???????????????
?? [36, 39]???????????????????????????????(2)ijk
??????????????????????????????????????
????? PNL??
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
PNLi = 0
(2)
ijkE
!
i E
!;
k (4.33)
????????0???????????[D  55DMBP][Dia]??? P1????
?????? (2)ijk??????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????? 4.49????? 4.49(a)????????????????????
????? d? 240 m???????? 2.5????Eex = 5kV=cm???? 2c  b
??????????????????????????????????????
? 10 mW???????? 50 mm??????????????????????
???????? 25 m????????????=2??????????? (X
?)???? ??????????????????????? 2????????
?????????????????????????????? (WG)? 2???
???WG2?X??????????????????WG1? 45??? 45?
??????????THz????E+45(t), E 45(t)??????????????
????????????? (X k 2c  b)????EX(t)??????? (Y k b)??
??EY (t)??
EX(t) =
1
2
(E+45(t) + E 45(t)) (4.34)
EY (t) =
1
2
(E+45(t)  E 45(t)) (4.35)
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
EX(t)?EY (t)????????????????????? EX(!)?EY (!)???
??? (4.33)?????????????????????????????????
????????????????????? jEi(!)j2 (i = X;Y )? ?????
jEi(!)j2 =
h

(2)
iXX cos
2  + (
(2)
iY X + 
(2)
iXY ) cos  sin  + 
(2)
iY Y sin
2 
i2
I20L
2
gen(!)T
0(!)
(4.36)
????????I0???????????Lgen?????? [74, 41]?T 0(!) = 4n2=((n+
1)2 + 2)????????????????????????????????Lgen
??????????????????????????????????????
??????????????????
Lgen =
0B@1 + exp( (!)d)  2 exp

 (!)
2
d

cos
 
!
c
j n(!)  ng j d


(!)
2
2
+
 
!
c
2
(n(!)  ng)2
1CA
1=2
: (4.37)
?????????c???????????jEi(!)j2 (i = X;Y )? 0.8{1.2 THz??
????? ????? 4.49(b)????T ??ETHz k 2c  b? 0.68, ETHz k b? 0.89
????0.8{1.2 THz???240 m????????Lgen?ETHz k 2c  b? 28 m?
ETHz k b? 205 m????? 4.49(b)??????????jEi(!)j2? ?????
(4.36)?????????(2)ijk ? 
(2)
Y Y Y ?????????????
(2)
XXX=
(2)
Y Y Y =
92
? 4 ? ???????????????????
 8:3?(2)XY Y =(2)Y Y Y = 5:3?(2)Y XX=(2)Y Y Y =  0:7?((2)Y XY + (2)Y Y X)=(2)Y Y Y =  0:7?
(
(2)
XYX+
(2)
XXY )=
(2)
Y Y Y = 5:1??????????????????????????
?????????????? (2)ijk??????????????????????
????????????????E! k b?ETHz k b??????????????
????????????????Raman???????????????????
??????
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? 4.49 [D  55DMBP][Dia]????????????????????????????
???(a)????????????2????????????? (WG)?????WG1
?Y?????45??? 45??????????Eex = 5 kV=cm????(b)0.8{1.2
THz??????????????????jETHzj2???????????? (4.36)??
??????????????(c) = 0?????? jETHzj2??????????????
??? (4.36)?????????????????????????????????
?????????? ?????[D-55DMBP][Dia]??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? (2)???????? 0??????????E(t)???????
???????????????? PNL(t)?
PNL(t) = 0
(2)E2(t); (4.38)
???????????????????????????????????????
????????????????????????????ETHz??
ETHz / dPNL
dt
/ 0(2)E2(t); (4.39)
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????E2(t)???????? I ??????????????????????
????????????????
?????????????????????????????????????
???ND???????????????????????????????????
????????????????? 2c  b???????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????? (4.39)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????? 2???????????
?? (4.39)?????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? (??????????????? 92%)??????????????
???????????????????????????????????ND
??????????????????????????????????????
?????????????? 2c  b?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????? (4.39)??????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????? (??????????????? 92% )?
?????????????
?????? [D  55DMBP][Dia]??????????????????????
????????? 4.50?????????? 150 m?????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????10 mW?????????????????????????
???????????????
????????????????? ????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????DC (1??
? 10?)????????????
???? 2c  b??????????????????????????2c  b?
????????????????????????? (102)???????????
?????2c  b???? 400 m??? 150 m????????? (102)?????
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111216D55DMBP-Power-Int2.SMP
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Laser power (mW)
? 4.50 ??????????????????????????????????????
??????????????
??????(102)?? 2c  b???????? 114???????????? 2c  b
??????? 2???????????????? 2c  b???????????
???????????????????? 50 m??????? (? 5.10)????
??????? 2c  b?????????????????????????? 2c  b
?????????????????????????? (Keithley Model237)??
????????????????????PC??GP-IB????Labview???
??????????????? 1000 V????????????????????
????? 5 mW???????? (?????? 4.6 mW????)?
?????????????????????????????????????
???????????????????????? 10 s? (???? 3 s????
??????????????????)???????????????PC???
??????????? 10 V????????????????? 360 V?????
???????????????{360 V????????????????????
???????????1???????? 20???????DC?????????
??? 2c  b?????? (?????)? 400 m????????????Emax?
9 kV/cm???????9 kV/cm???????????????????????
(1 A??)?????????? 3??????????????????????
?????????????100 m????????????????{10 kV/cm,
+10 kV/cm????????????????????????????????
? 4.51(a)????????????????????????????????
??????? (??? 2c   b?????? 400 m)??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? 4.51(a)????
???????????????????????????????????? 4.51
??????????????????????????????????????
?????????+2.5 pA?????????? 9 kV/cm???????????
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
?????????????????? +P ???? (+E???????????
????????)??????????????????????{3 kV/cm???
???????{9 kV/cm??{2 pA????????????????????{1
kV/cm?????????????????????? 2????????????
???????????????????????????????? (? 2 kV/cm)
?????????????P{E???????????????????????
??????????????????????????????????????
??? 2???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????? [9]????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????P ???????????????
????????? 25 m????????????????????????+P
??????????????????????????
? 4.51(b)??10 kV/cm?????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????
? 4.51 ??????????????????????(a) ??????????????
??? 2.5?????(b) 10 kV/cm???????????????????? 2c  b
??????????????????????????? 2c  b????????
?????????????????? ???????????????????
???[D-55DMBP][Dia]???????????????????????????
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? 4 ? ???????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????? 2???????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????? (? 4.51)??????????????????
??????????????????????????????????????
????????? (2)2c b;2c b;2c b???????????????????????
????????????????????(2)????????????????
????????????????????????????? P1?????? P1
?????????????????????? 180???? 2?????????
??????????????????????? [75]?
?????????? (2)?????? 4.51(b)???????????????
??????? Emax?+Emax???????????????
0.5 1 1.5 2 2.50
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Frequency (THz)
ε1
ε2
E|| 2c-b
? 4.52 [D  55DMBP][Dia]? THz??????????? Debye????????
??????????E k 2c  b????????????????????????????
??(0) = 40:9?1 = 3:29? = 0:80 ps?
???????? E! k 2c  b, ETHz k 2c  b?????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????
?????????? 2c   b???? THz??????Debye????????
?????Debye??????????Raman?????????????????
? 4.52??THz???????????Debye?????????????????
????Debye???????????
(!) =
(0)
1  i! + 1 (4.40)
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4.6? [D-55DMBP][Dia]
??????????? ??????1?????????????(0)?Debye
?????? 0???????????????????????????????
??? 1.5 THz???????? (4.40)???????????????2? 1.6 THz
???Debye????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????(0) = 40:9?1 = 3:29? = 0:80 ps????
????Raman????????Debye??????????????????
???????????????
I(!) / kBT

1
!2 +  2

(4.41)
?????? [76, 77]?????  = 1= ??????????Debye???????
??? Raman????????????????????????? (2)Debye(!)??
I(!)? 1/2???????????????

(2)
Debye(!) / kBT 1=2

1
!2 +  2
1=2
(4.42)
???? = 1=  = 0:80 ps??????????????????????????
??? 4.53????????????????Debye?????? ISRS?????
??????????????????? E! k 2c   b, ETHz k 2c   b??????
?????????????Debye?????? ISRS?????????????1
THz??????????????????????????2 THz???????
?????????????????????????????????Debye??
???? ISRS???????????????????????
E
ω|| b
E
THz
|| b
E
ω|| 2c-b
E
THz
|| 2c-b
効率の周波数依存性.SMP
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? 4.53 [D  55DMBP][Dia]?????????????????????????j(2)j
??????????????
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? 4 ? ???????????????????
[D  55DMBP][Dia]???????? [D  55DMBP][Dia]???????????
??????????????????????????E! k 2c  b?ETHz k 2c  b
??????Debye?????? ISRS?????????????????????
?????E! k b?ETHz k b????????????????????Raman??
??????????????????????????????????????
?????????????E! k 2c  b?ETHz k 2c  b?????????????
???????????????????
4.7 -(BEDT  TTF)2I3
4.7.1 ????????
BEDT-TTF????????2???????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????-(BEDT  TTF)2I3
[BEDT-TTF = bis(ethylenedithio)tetrathiafulvalene]??135K???-??????
??BEDT-TTF???????????????????????????????
????????????????????????
????????????? 3/4??????????????????????
??-(BEDT  TTF)2I3 ??????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????SHG???????????????????? [78]????
SHG???????????????????????? [78]??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? [79]???????????????????????
??????-(BEDT  TTF)2I3??????????????????????
??????THz ??????????????????????????????
??????????????????????????????? 6??????
???????????????????????????????
4.7.2 ????
???????????????????? -(BEDT  TTF)2I3???????
???? 4.56(a)???????????????????????????????
??????? 10 m???????????????? ab?????ab??? a?
? b??????????????????????20-150 K??????????
??? 170 m????????????????????????????????
???????????????????????????? 25 m???????
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4.7? -(BEDT  TTF)2I3
?????????????????????????????????? 30 cm
????
4.7.3 ?????
????????? ????????????????????????????
???????????????
?4.54???????????????????????????????????
?????????????????????????????????? 1???
a???? 2.4 eV??????????????????????????????
1{2 eV????????????????????1.0{2.0 eV???????????
Sellmeier????
n =
 
1 +
S0
2
0
1  20
2
!1=2
(4.43)
??????????????????????????????????????
??????Sellmeier??????????????????E k b? S0 = 5:23 
10 6 nm 2?0 = 511 nm????1.55 eV??????????ng = 3:40?????
??E k a???S0 = 6:9510 6 nm 2?0 = 530 nm?????????ng = 2:64?
??????????????? [? 4.54(f)]???1.55 eV??????????E k b
???? 2:1 103 cm 1?E k a? 7:4 103 cm 1????
? 4.55?THz??????????????1?THz?????? 4?????
?????????????????E k b??????30:5 cm 1, 40:0 cm 1???
??????????????????????????????????????
???????????????E k a?????????????26 cm 1, 37 cm 1,
42 cm 1, 47 cm 1??????????
? 4.55(c)??? 20 K?????? Raman?????????????????
633 nm????ab???????????????????c(a; a)c??????
31 cm 1?????????????????????????? 1/50??????
???45 cm 1???????????????????????31 cm 1?????
?????????????????? 4 cm 1?THz????????????
?????????Raman????????????? 3 cm 1????????
???????
???????????????? P1????????????????Raman
??????????????????????? LO???? TO???????
???????????????THz?????????????????????
???????? 4.55(d)???????????????? LO?????????
??E k a???26 cm 1, 32 cm 1, 34 cm 1, 38 cm 1, 43 cm 1, 48 cm 1??????
???????E k b?????????????????32 cm 1, 34 cm 1, 40 cm 1,
43 cm 1????
1?????????? THz???????????????????????????????
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? 4 ? ???????????????????
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α
 
(µm
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1 )
E||b, 300 K 
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E||a, 300 K
E||a, 60 K
E||a, 4 K
? 4.54 -(BEDT  TTF)2I3????{??????????????(a)???????
(b)???????(c)????(d)?????(e)?????(f)?????????? 1-2
eV?????????????????????????????
101
4.7? -(BEDT  TTF)2I3
? 4.55(d), (e)???????????????????????????????
???????????????????????, ??????????????
??????????
?????????? ? 4.56(c)??17 K?-(BEDT  TTF)2I3????????
??????????????????????????????????????
???? a?????????? b?????????????????? 50 W?
??????????????????? P1?????????????????
P1 ????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????
?????????????????????????????? 4.56(d)???
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????
?????????????????????????????????????
????????????????????????????? 200 W?????
????? 20 K?????????=2????????????????????
?????????????????????????????????? a,b??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
? 4.56(e)?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????? 1 ???
???????????????????????????????????????
?????????????????????????
Ia /
h
Laa
(2)
aaa cos
2() + Lab
(2)
abb sin
2()
i2
Ib /
h
Lbada
(2)
baa cos
2() + Lbb
(2)
bbb sin
2()
i2 (4.44)
????????Lij?????????????? i????????? j????
?????????????????????????????????????
???????????????????????????
Lij ???????????????????????????????????
?????????????? a??b??????? 5 m?2 m???????
??????????????? 30 m???????????????????
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Experiment
Simulation
? 4.55 -(BEDT  TTF)2I3? THz????????????(a)?? 30 K????
????????????(b)??????????(c)20 K??Raman??????(d)?
?????????(e)?? 30 m????????????????Eopt k a, ETHz k b?
(f)?? 800 nm????? 100 fs ??????????????????????????
????????????????????????????????????????????
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4.7? -(BEDT  TTF)2I3
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Laser Polarization (deg.)
Poor
Rich
? 4.56 -(BEDT  TTF)2I3??????????????(a)???????????
??BEDT-TTF????????(b)???????????????????????
????(c)E! k a?ETHz k b?????????????????????????? 17
K?(d????????????????????????????????????????
?????????????(e)??????????????????????ETHz k a?
???ETHz k b???????? (4.44)??????????????????
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? 4.5 -(BEDT  TTF)2I3???????????????????????????
?????(2)ijj?SHG?????? [78]????

(2)
aaa 
(2)
abb 
(2)
bbb 
(2)
baa
THz radiation 1.0 9.0 29.8 3.8
SHG 1 0.4 1.5 2.1
??????????Lij = 1=THzi 
pump
j ????????THza = 8:0  102 cm 1,
THzb = 2:0 103 cm 1, pumpa = 7:4 103 cm 1, pumpb = 2:1 103 cm 1????
? 4.5???????????????????? (2)ijj???????? 
(2)
aaa ??
?????SHG??????????????? (2)ijj(2!;!; !)????? 
(2)
aaa ??
??????????????????????????????????????
?????????? (2)bbb?????SHG????????????????b??
??????????????
??????????????????????????? b??????? CT
???????????????????? 4.57(a)???????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????A, B???? b20??????????
?CT???????????????????????????????????
b?????? [? 4.57(a)]??????? 3000 cm 1 (??????? 0.4 eV)?
???SHG??????????? 1400 nm(??????? 0.89 eV)?????
?? [80]??????????????????????????????????
????????????????????THz????????????????
???????????????????????????????
?????????????????????? ZnTe ?????????ZnTe ?
???????????????????????????????????????
????????????????????????????500 W???Eopt k a,
ETHz k b??????????????????????????????????
?1 pA????????500 m? ZnTe???50 mW?????????300
pA?????ZnTe???????????????????????????-
(BEDT  TTF)2I3?? 5 m????????????????????????
????-(BEDT  TTF)2I3? (2)baa? ZnTe?? 30??????????????
????????????????????????????????????ZnTe
??????????????????????????????????????
??????????????????????????? [79]?????????
??????????????????????????????????????
????????????? 0.7???????????????????????
????????????????(2)????????????????????
??????????????????????????????????????
????????
???????????????????????????-(BEDT  TTF)2I3?
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4.7? -(BEDT  TTF)2I3
a
b
b2
b1
b1’
b2’
A
A’
B
C
A’
C
Aa1
a1’
a3
a2
b3
b4
b3’
b4’ E||a
E||b
(a) (b)
? 4.57 -(BEDT  TTF)2I3?b?????????????????????????
(a)???????????? [80]?(b)???????????????? 20 K?[81]?
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????0.33 K/min?????? 295 K?? 27 K?
??????????????????????????????????????
? 30 W???????????????????????????? b?????
???E! b, ETHz k b??27 K????THz???????????????????
???????? 25 m?????????????? [? 4.58 (b)]?? 4.58(a)??
???????????????????????THz?????????????
?????? 4.58 (b)???????????????? 4.58 (c)????27 K??
??????????Ep pTHz? 100 K???????????????10 K????
?????????????????? 135 K???????????135 K???
??Ep pTHz?????????E! k a, ETHz k b?????????????????
????????????? [79]???????????????????????
?????????????????THz?????????????????
???????? ?????????????????????????????
???????? 4.55(d)???????????????????E! k a, ETHz k b
??????????? 30 m?????? Lgen?????????18 cm 1??
??18 cm 1?????????75 cm 1???? 75 cm 1??????????
??Lgen????? 2m??????????????????????????
???????????33 cm 1??????Lgen  0:2 m????????
???????????? THz???? [4.55(c)]??????????????
????????? 4.55(f)???????T = 20 ps??????????THz??
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? 4.58 -(BEDT  TTF)2I3?????????????????????(a)THz??
??????????????????????????(b)??????????THz?
????????E! k b?ETHz k b?(c)?????????(d)???????????
???????
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4.8? '-(BEDT  TTF)2IBr2?????????????
????????????????f = 1=T = 1:67 cm 1???????????
? f0???????????????????????????f ???????
????????????????? 33 cm 1?????????? 4 m????
??????????????????????????????????????
??? t = 17 ps??????? 1 ps????????????
? 4.55(f)?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????Lgen?????????33 cm 1??
???????????????40{60 cm 1??????????????
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????33 cm 1?????
????? (E k b)???????????????LO???????????LO
???????????????????????????????????????
???????????????????????????Raman????????
??????????????????????????????????????
???????DECP????????????????????????????
?????????????????????????????
?????????? -(BEDT  TTF)2I3? 135 K??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????? ZnTe?????????Raman????
???????????????????????????????????(2)?
??????????????????????????????????????
??????????????????????
4.8 '-(BEDT  TTF)2IBr2?????????????
4.8.1 ????????
'-(BEDT  TTF)2IBr2?????????????????P1???? [82]??
?????????-(BEDT  TTF)2I3?????????????BEDT-TTF?
????????????? [83]?'-(BEDT  TTF)2IBr2??200 K????-??
??????????????????300 K?? 100 K????????????
? [82]?160 K??????????????Raman??????????????
????????? 160 K??????P1???????????????????
???????????????????60 K?????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????
?????????????????????????????????????
???? [84, 85]?SHG????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 4 ? ???????????????????
????????????? [85]????????????????????????
??????????????????????? [79]??????????110 K?
??????????????????????????????? 110 K????
???????????????????????????????????????
?????'-(BEDT  TTF)2IBr2??????????????????????
??????????????????????????
4.8.2 '-(BEDT  TTF)2IBr2?????????????
???????'-(BEDT  TTF)2IBr2?Raman????????? 4.59????
?????????? 633 nm????Ei k Es k a??? Ei k Es k b??????
????????27 cm 1?50 cm 1?160 cm 1???????????160 cm 1?
???? IBr 2 ???????????? [86]?
?????? Raman???????????????????????????
Raman???????????????????????????????????
???????
T=295 K
aIBr2-Ramanスペクトル.SMP
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α'-(BEDT-TTF)2IBr2
? 4.59 -(BEDT  TTF)2I3?Raman??????ab???????????????
???????????
?????????? ??????????? 3???? 1 K???? 20 K???
??????????????????????????????????????
??????????????????????? 20 m????????????
X???????????????????????????Raman???????
??????????????????????????????????????
?????? 4.60????
???????THz??????????? 4.60(a)?????????????
??? 500 W????????E! k a?ETHz k b????THz????????
???? 4.60(b)?????????????? t = 0:2 ps???????????
??????????????????????????????????????
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Wavenumber (cm-1)
(d)(c)
(f) ETHz||a
ETHz||b
? 4.60 -(BEDT  TTF)2I3??????????????????(a)???????
THz????????????????? 20 K?????E! k a?????ETHz k b??
?????????????????????????(b)THz?????(c)??????
????????(d)?????(e)peak-to-peak??????????????(f)???
????????a???????b??????
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? 4 ? ???????????????????
?????????? 25 m???P ????????????????????
???THz?????????????????????????THz??????
4.60(b)???????????????????????-(BEDT  TTF)2I3? 20
?? 1???????????????????????????????????
??????? [79]???????????????????
?????????????????????????????? 4.60(c)????
? 4.60(d)?????????0.35 THz ( 12 cm 1), ??? 0.70 THz ( 23 cm 1)?
????????????????????????THz????????????
??????????????????????????????????????
???????
Raman????????0.8 THz ( 27 cm 1)??? 1.5 THz ( 50 cm 1)????
??????????????????????????????????????
???????????????????????Raman????????????
????????????????????
?????????? peak-to-peak??????????????? 4.60(e)??
??1.8 mW??????????????????????????????
?????????????????????????????????????
? ????????????????????????????????????
????peak-to-peak????????????????? 4.60(f)????????
peak-to-peak????????????????????????????????
?????????? a, b?????? ???????????????????
????????????????????????????????????(1)?
???????(2)??????????????????????????(1)??
?????????????????????a?????????????????
Ea / (2)aaaEaEa(!) + (2)abbEbEb(!)
/ I0[(2)aaa cos2() + (2)abb sin2()]
(4.45)
????I0?????????????????????????????????
????????? (2)aaa / (2)abb??????????????????????b
????????????????????? (2)baa / (2)bbb????????????
???
(2)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????BiFeO3??????????????????????????????
?? [87]????????????ETHz??????Ps(t)?????
ETHz / @
2Ps(t)
@2t
(4.46)
???????????????????????????????1??????
??????????????????????????????????????
???? ?????????????????????????????????
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4.9???????????????
????????1.8 mW??????????????????????????
??????????????1.8 mW????????????????????
?????(a)?????????????????(b)?????????????
?????????????(a)????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????(b)??1.8 mW??????????????Ps(t) = 0??????
?????????????????????????????????????1.8
mW????????????????????????????????????
??????1.5 mW?????????????????????????????
??????????????(a)(b)????????????????
?????????????????????????????????????
????????????????? 80 MHz?Ti:sapphire???????????
??????????????1????????????????????????
?????????????????????????||???????????
? 1 kHz||?????????????1???????????????????
???
4.9 ??????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????
4.9.1 ??????????????
?? ????????????????????????(2)?????? j0i??
??? jii??????????? eg = hijxj0i????????????j0i? jii?
???????????????????? = hijxjii   h0jxj0i??????
???????????????
(2) /  jegj2 (4.47)
????
???????????????????????????????????
??? (AM1)????
??????????????????????????? eg????????
????????????
~(!) =
Ne2
0h
X
i
"
jhijxj0ij2
!i0   ii0   ! +
jhijxj0ij2
!i0   ii0 + !
#
(4.48)
??? [29]?????????????R??
R = jrj2 = rr (4.49)
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? 4 ? ???????????????????
? 4.6 ????????????????????????????????????????
????????()?????????????E k a?? 1 = 1:40?E k c?? 1 = 2:07
????
Polarization jii h!i0 (eV) i0=2 (eV) jhijxj0ij (A)
E k a 1 2.89 0.233 0.914
2 3.02 0.562 1.26
E k c 3 3.08 0.161 1.60
4 3.41 0.312 0.91
??????????????? r??
r =
~n  1
~n+ 1
=
p
~  1p
~+ 1
(4.50)
????????????????????????????? (4.48)???????
?????????
????? ????????????????? 4.61????? 4.61(a)?????
??HOMO?LUMO, LUMO+1???????????????????? 4.61(b)
????????????????????????? 301 nm (??????? 4.12
eV)[??A], ?? 291nm (??????? 4.26 eV)[??B]????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????A? 8.98 D,??
B? 5.24 D???????????????? c????????????????
??????? (20???)??????????????????????????
????????????c???????????? [? 4.62(a)]?????? 3.08
eV, 3.41 eV????????A,B??????????????????
????????????????????? 4.62??????????????
??????????????????????????
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4.9???????????????
(a)
A
B
(b)
A
Wavelength (nm)
O
sc
illa
to
r 
St
re
n
gt
h B
HOMO LUMO LUMO+1
A
5.24 D
8.98 D
HOMO→ LUMO HOMO→ LUMO+1
Croconic acid
? 4.61 ??????????????????????????? (AM1)?(a)?????
(b)??-????????????????????(c)??A, B????????????
?????????????????
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Photon Energy (eV)
 Experiment
 Fitting
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Photon Energy (eV)
 Experiment
 Fitting
 
(b) E||a(a) E||c
1.6 <0|x|i> (A)
3.08 photon energy (eV)
0.161 gamma (eV)
0.909 <0|x|i> (A)
3.41 photon energy (eV)
0.312 gamma (eV)
2.07 epsilon_inf
0.914 <0|x|i> (A)
2.89 photon energy (eV)
0.233 gamma (eV)
1.26 <0|x|i> (A)
3.02 photon energy (eV)
0.562 gamma (eV)
1.4 epsilon_inf
? 4.62 ???????????????????????????????????????
???????????? 1{4.5 eV???????????????(a) E k c?(c) E k a?
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? 4 ? ???????????????????
? 4.7 PhMDA??????????????????????????????????
?????????()?????????????E k a?? 1 = 1:25?E k c??
1 = 1:45????
Polarization jii h!i0 (eV) i0=2 (eV) jhijxj0ij (A)
E k a 1 3.90 0.23 0.675
2 3.98 2.37 1.90
E k c 3 3.88 0.199 0.791
4 3.95 1.73 2.03
PhMDA PhMDA???????????? 4.64???????????????
?? 4.63????HOMO-3????????????????????? 4.64(b)
????????????????????????? 299 nm (??????? 4.14
eV)[??A], ?? 265 nm (??????? 4.68 eV)[?? B]???????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
(b) E||a(a) E||c PhMDA
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<0|x|1> 0.791 (A)
photon energy 3.88 (eV)
gamma 0.199 (eV)
<0|x|2> 2.06 (A)
photon energy 3.95 (eV)
gamma 1.73 (eV)
epsilon_inf 1.45
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Photon Energy (eV)
 Experiment
 Fitting
<0|x|1> 0.675 (A)
photon energy 3.9 (eV)
gamma 0.23 (eV)
<0|x|2> 1.9 (A)
photon energy 3.98 (eV)
gamma 2.37 (eV)
epsilon_inf 1.25
? 4.63 PhMDA?????????????????????????????????
?????(a) E k c?(c) E k a?
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4.9???????????????
(a)
Energy
A
PhMDAB
(b)
A
Wavelength (nm)
O
sc
illa
to
r 
St
re
n
gt
h
LUMO+3
-9.31
HOMO LUMO LUMO+1HOMO-1 LUMO+2HOMO-2HOMO-3
-0.13 0.62 0.76-9.47-9.87-10.71 1.79
1.94 D
B
2.67 D
? 4.64 PhMDA?????????????????????? (AM1)?(a)?????
(b)??-????????????????????(c)??A, B????????????
?????????????????
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? 4 ? ???????????????????
? 4.8 MBI????????????????????????????????????
????????????????1 = 1???????????????()??????
???????
jii h!i0 (eV) i0=2 (eV) jhijxj0ij (A)
1 4.40 0.053 0.214
2 4.54 0.102 0.281
3 6.74 0 () 2.32
MBI ???MBI???????????? 4.66???????????????
?? 4.65????HOMO-2, LUMO+3?????? ???????? ????
??? 4.66(b)???????????????????????[??A]?? 245 nm
(??????? 5.06 eV), [?? B] 233 nm (5.32 eV), [??C] 224 nm (5.54 eV), [?
?D] 216 nm (5.74 eV),???????????????????????????
????????????? j1i, j2i??????????????
??A?C?????????????????????????????????
?????????B???????????? 0.2 D?????????????
? 60??????????????????0.1 D??????D???????
???? 30??????????????????????????0.6 D????
?????????? PhMDA????????????? 1/10??????
MBI
(001)tetra
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Photon Energy (eV)
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? 4.65 MBI???????????????????????????????????
???
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4.9???????????????
(c)
A B
0.200 D
3.146 D
C
0.825 D
D
0.675 D
Wavelength (nm)
(a)
O
sc
illa
to
r 
St
re
n
gt
h A
B
CD
MBI
HOMO LUMO LUMO+1HOMO-1 LUMO+2HOMO-2HOMO-3
-8.81 0.0
8
0.6
5
1.6
8
-8.97-11.1-11.3
LUMO+3
1.80
σ σπ π π π π π
(b)
Top 
view
Side
view
Energy
? 4.66 MBI?????????????????????? (AM1)?(a)?????(b)
??-????????????????????(c)??A-D?????????????
????????????????
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? 4 ? ???????????????????
? 4.9 DCMBI???????????????????????????????????
????????1 = 1???????????????()?????????????
Polarization jii h!i0 (eV) i0=2 (eV) jhijxj0ij (A)
E k b 1 4.10 0.026 0.261
2 4.24 0.112 0.559
3 6.89 0 () 3.07
E k c 4 4.66 0.04 0.253
5 4.81 0.07 0.221
6 7.62 0 () 3.22
DCMBI DCMBI???????????? 4.68???????????????
?? 4.67????HOMO-3, LUMO+2?????? ???????? ????
??? 4.68(b)???????????????????????[??A]?? 250 nm
(??????? 4.96 eV), [?? B] 238 nm (5.21 eV)??????????????
?????????????????????????? j1i, j2i?????????
?????
??A??????????????????????????????????
????????B???????????? 0.50 D??????????????
45??????????????????0.3 D????MBI?????????
?????? PhMDA??????? 10?? 1??????
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DCMBI
? 4.67 DCMBI??????????????????????????????????
????(a) E k b?(c) E k c?
119
4.9???????????????
(a)
Energy
HOMO LUMO LUMO+1HOMO-1 LUMO+2HOMO-2HOMO-3
-9.01 -0.42 0.03 1.07-9.23-11.3-11.4
LUMO+3
1.25
σ σπ π π π π π
A
DCMBI
B
(b)
2.92 D
A B
0.50 D
Wavelength (nm)
O
sc
illa
to
r 
St
re
n
gt
h
? 4.68 DCMBI?????????????????????? (AM1)?(a)?????
(b)??-????????????????????(c)??A, B????????????
?????????????????
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? 4 ? ???????????????????
? 4.10 [D  55DMBP][Dia]????????????????????????????
???????????????()?????????????1 = 1?????????
??????
Polarization jii h!i0 (eV) i0=2 (eV) jhijxj0ij (A)
E k b 1 4.10 0.27 0.261
2 4.24 0.112 0.559
3 6.89 0 () 3.07
E k 2c  b 4 4.02 0.152 0.532
5 4.26 0.776 0.27
6 6.15 0 () 2.59
[D-55DMBP][Dia] ? 4.69?? [D-55DMBP][Dia]??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? 4.10??
???????????????????PhMDA??? 3-4?? 1????DCMBI
?MBI????????????
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Photon Energy (eV)
Experiment
Fitting
(b) E||2c-b(a) E||b
<0|x|1> 0.532 (A)
resonant energy 4.02 (eV)
gamma 0.152 (eV)
<0|x|2> 0.776 (A)
resonant energy 4.26 (eV)
gamma 0.27 (eV)
<0|x|3> 2.59 (A)
resonant energy 6.15 (eV)
gamma 0 (eV)
epsilon_inf 1
<0|x|1> 0.696 (A) 0.498411
resonant energy 4.31 (eV)
4.0663
gamma 0.268 (eV) 0.154204
<0|x|2> 0.486 (A) 0.6
resonant energy 4.06 (eV)
4.32762
gamma 0.149 (eV) 0.301114
<0|x|3> 2.58 (A) 2.58471
resonant energy 6.14 (eV)
6.18028
gamma 0 (eV) 0
epsilon_inf1 1
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Photon Energy (eV)
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? 4.69 [D  55DMBP][Dia]???????????????????????????
???????????(a) E k b?(b) E k 2c  b?
?????????????????????????????????????
????? 4.70(a)???????????????????????????? 1
THz???????Lgen???????????????????????????
???????eg??????????????????????????????
?????????????????????????? 4.70(a)???????
?????????????????????????? (4.47)???????
??????????????????
ISRS??????????????????MBI?DCMBI????????
???????????????????????ISRS?????????????
???????????????
? 4.71???????????????????? jegj2??????????
????????????????????????????????PhMDA??
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4.9???????????????
Croconic acid
8.98 D
0.68 D
0.50 D
DCMBI
2.67 D
PhMDA
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Croconic acid
(a)
(b)

()
∝ 0  1

1  1 − 0  0 		(Å)
? 4.70 (a)????????????????????????????????????
????(b)????????????????????????/???????????
???????????????? 1THz?????????
???? jegj2?????????Raman??????????????????
??????????????????????????????????? jegj2
?????????????
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∝ 0  1
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DCMBI
MBI
PhMDA
Croconic acid
1  1 − 0  0 0  1

[D-55DMBP][Dia]
? 4.71 ??????????????????????/??????? (h1jxj1i  
h0jxj0i) jh1jxj0ij2?????????? 1 THz?????????
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? 4 ? ???????????????????
4.9.2 ????????????
?????????????????????????????????? 4.72??
??????????????????????????????????????
????????????
????? [? 4.72(a)]???????????? ac??? 60??????????
????????????????????????? (?????????????
?????)???????????????????????????? c????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????? (2.6)????????????
???????????????????(2)ccc?????????????????
??(2)caa??????????????????????????????????
???????????????????????????????????????

(2)
caa???????????????????????
???PhMDA?????????????? [102]???? [102]???????60
???????????????????? c?????? 30??????????
???? c???????? 86% ???????????????????????
??????????????????????????????????????
????PhMDA??? ZnTe??????????????????????
???MBI????????????????????????????????
atetra?, btetra????????????????????????????????
???????????????????
DCMBI??????????????????????????????? 4.22?
????????????????????????? bc??? 70????????
????DCMBI???????????????????????????????
4.9.3 ??????????????????????
?????????????PhMDA????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? ??
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????DAST????????????
??????????? 40?????? [59]?
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????(1)???
?????????????????????????????(2)????????
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4.9???????????????
(a)
a
c
???
Croconic acid (b) PhMDA
??????a c
(d) DCMBI(c) MBI
a
c
a
c
ClO CH N
? 4.72 ??????????????????????????? (a) ??????
(b)PhMDA?(c)MBI?(d)DCMBI?
?????????????(3)????????????????????????
??????
(1)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????(2)?????????
??? SHG??????? jegj = 5:3 A??????????????????
????????????????????????(3)?????????????
??????????????????DAST?????????????????
??????????????????????? -?????????????
???? 4.11????????????????????????????????
????????????DCMBI???????? 330 nm?????
4.9.4 ????????????????????
????????????????????????????????????
??Miller rule??????????????? (2) ?????????????
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? 4 ? ???????????????????
1 2 30
2
4
6
8
10
ε 1
Frequency (THz)
1 2 3
Photon energy (eV)
PhMDA
Croconic 
acid
MBI
DCMBI
1 2 3
0
2
4
6
8
10
Frequency (THz)
Croconic 
acid
PhMDA
MBI
DCMBI
(a) (b)
有機強誘電体の誘電率スペクトル比
較v2.SMP
(c)


(



)
−




? 4.73 ????????????THz????????????????(a)THz??1?
?????(b)????1??????Ti:sapphire??????????????????
(1.55 eV)????????(c)Miller rule????????(2)??????
? 4.11 ??????????????????????????????????Ps???
????????? (???) ?OR???????ISRS?????Raman???Z??
???????????V?????????[D-55DMBP][Dia]???????????
[H-55DMBP][Hia]????????jETHzj???????? 540 m? (110)? ZnTe
??????????????????????????th???????0??????
???? Sellmeier????????????????????OR???????ISRS?
????Raman???
Material Croconic acid PhMDA [D-55DMBP][Dia] MBI DCMBI
Pseudo-symmetric mmm mmm 1 4=m mmm
crystal structure (Pbcm) (Pnab) (P1) (P42=n) (P42=n)
Actual mm2 mm2 1 m mm2
crystal structure (Pca21) (Pna21) (P1) (Pn) (Pca21)
V (A3) 493.6 732.1 849 1406 493.6
Density (g=cm3) 1.9118 1.344 2.13 1.41 1.586
Ps (C=cm
2) 20 9 2 6 10
Z 2 2 4 8 4
N ( 1027m 3) 4.05 5.46 4.71 5.69 4.75
h0jxj0i (A) 2.0 1.14 0.27 0.66 1.3
Hydrogen bond O-H-O O-H-O O-H-N N-H-N N-H-N
Dimensionality 2D 1D 1D 1D 1D
dNN, dON, or dOO (A) 2.61, 2.63 2.60 2.69, 2.80 2.86, 2.97 2.98
th (nm)  500  350  620  300  330
0 (nm) 348 (E k c) 199 (E k c) 190 (E k 2c  b) 177 154 (E k c)
383 (E k a) 193 (E k b) 184 (E k b)
Peak amplitude jETHzj 0.8 0.3 0.017 0.07 0.02
Thickness d (m) 500 250 150 120 150
jETHzj=d (m 1) 1.6 2.0 0.11 0.58 0.13
Radiation mechanism OR OR OR, ISRS ISRS OR, ISRS?
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4.9???????????????
1(!THz)  opt????? [70]?
(2) / 1(!THz)  opt: (4.51)
????opt?????????????????????1(!THz)?opt?????
???????????????????????????? 4.73????????
????????(2)??????????????PhMDA, MBI, DCMBI???
??? [? 4.73(c)]??????????????????????????????
???????????
????????????????????????????????? 4.11??
??????????????????????????????????????
????
????????mmm?????????PhMDA?DCMBI?????????
??????????????????????????????????????
????????????????
????????? th???????? 500 m??????MBI? 300 m??
?????????????????Raman???????????????  
???????????????????????? Sellmeier??????????
???????????????????    ????? 0??????0??
??????????? 348 m (3.56 eV)??????????DCMBI?? c??
?? 154 m (8.06 eV)?????  ????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????
?????????????????????????????????????
????????????????????????????PhMDA??????
??????????????? 2:60 A???????????Raman????
??????????????????????????? O  N? N  N????
2:69  2:98 A????????????????????????????????
?????????????????????????????????THz????
?????????????????????????PhMDA??????1{3 THz
? THz?????????????????? 2???????[D-55DMBP][Dia]?
MBI?DCMBI????? 3??????????????????????????
???????????????????????????????????Raman
??????????????????????????????????????
????????????????????????????
?????????????? i?????Raman?????????????
??????????????????????????????????Lgen(!; z)
[? (2.28)]???????????????????????????????ISRS?
????????????????iRjk????????????????????
?T(!)??2i ????????????????????????????o = 0?
?????????????????????????????????EIdeal???
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? 4 ? ???????????????????
????? z???
EIdeal /
1  exp

 2i z
2

i
(4.52)
????z = 1??????????? 4.74????????? i????????
??????????????????????? EIdeal? i??????????
i??????????????????????????MBI?DCMBI????
ISRS????????????????????????????????EIdeal?
?????????????????????
  ∝
1 − 




	
? 4.74 ISRS???????????????????????????????????
?????????????????????????????????
4.10 ???
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?PhMDA?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??? ZnTe?????????MBI?DCMBI????????????????
???????????????????????????[D-55DMBP][Dia]???
?????????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????PhMDA?
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4.10????
???????????????????????????????????????
MBI?DCMBI????????????????????Raman????????
??????? Raman??????????????????[D-55DMBP][Dia]?
???????????????????????????Debye????????
??Raman??????????????
-(BEDT  TTF)2I3????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????'-(BEDT  TTF)2IBr2????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????
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?5? ??????????????
????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????
5.1 ??
??????????????????????????????????5.1.1?
? ??????????????????????????????5.1.2????
???????????????????????????
5.1.1 ???????????????????????
??????????????? 1921????????????????????
? 1940????????????1940????KH2PO4?? [88]?BaTiO3?? [89]
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????? 3?????
????? [75]????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????? [90, 91, 92]???????? [93, 94, 95]?
????????????????????????
???????????????????????????????X??? [96, 97]?
????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????? (SHG)??????????????????? [98, 99, 100]?????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? [101]?????????????? [75]??
??????????????????????????????????????
??????????????????
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5.1???
???????????????????? ?????????????????
??????????? (2)ijk???????????????? P
(2)
i ?
P
(2)
i = 
(2)
ijkEjEk; (5.1)
????Ej ?????????????????? !?????????2!???
????????????????????2!?????????????????
?? (SHG)????
????????????????? (2)ijk??????????????????
?????????????? (2)ijk??????????
(2)
ijk??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? SHG??????????????????
?????????????????????????? SHG?????????
? SHG?????????????????????????? SHG??????
???????????????????? SHG????????????????
?????????????????????????? SHG??????????
??????????????????????????????????????
??????????????? SHG?????? SHG????????????
??????????????????????????????????????
[102, 96]??????????????????????????????????
????????????????????????????
5.1.2 ????????????????????
?????????????????????????????????????
?????????????? [3]???????????????????????
?????????????? [103]??????????????????????
????? [104]?IC?????????? [105]?BiFeO3????????????
? [106]????????????????????????BiFeO3????????
????????????? [106]????????????????????? [107]
?????????
??????????PC???????BiFeO3???????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????? 5.1????????????????
????????????????????? 5.1(a)?E = +200 kV=cm, ? 5.1(b)
?E =  200 kV=cm?????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
? 5.1 BiFeO3 ??? PC ????????????????????????[?] (a)
BiFeO3 ??? PC ???????????????????????????????
?????????????????(b) ??????????????????????
???????????(c) ??????????????????????[?](a), (b)
E = +200 kV=cm, E =  200 kV=cm??????????????????????
??????????????????????????????????????????
???????????(c), (d) E = +200 kV=cm, E =  200 kV=cm???????
??????????????????????????????????????????
?????? [106]?
??? 5.1(c)?E = +200 kV=cm, ? 5.1(d)?E =  200 kV=cm?????????
??????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????? (supercurrent)??????? (?
5.2)[107]???????????????????????????????????
??????????????? (?????????)?????????????
?????????????????????180????????????????
?????????????????????????? 180??????????
?????????? (??)????????????180???????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????? YBa2Cu3O7  ?
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? [108]?????????????????????????????
???????????????????????????????????? (?
5.2)?
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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5.2??????????????????????????????
? 5.2 ??????????????????????????????????????
?????YBa2Cu3O7  ????????????? MgO????? [107]?
????????SHG????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????
5.2 ????????????????????????
?????
5.2.1 ?????????SHG???????????
??????????????????????????????? SHG????
???????????????? [15]?? 5.3(a)? ac?????????? 5.3(b),
? 5.3(c)????????????24 kV/cm??????? SH?????????
????????? 800 nm???????? 1 kHz? 100 fs???????????
???????????? c???????????SH?????????????
???????????????? [? 5.3(b)]???????????? SH????
?????? [? 5.3(c)] ????????????????????????????
???????? SHG????????????????????????????
????????????????? SH???????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????? SH????????????????
??????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
?????????????(1) ??????????????(2) ????????
?????????????????????????
? 5.3 ???????????? SHG???????(a) ????? ac?????????
(b) ?????? SH??????(c) 24 kV/cm??????? SH????? [15]?
5.2.2 ????
????????????????????? b???? 100{200 m?????
?????????????? ac???????????????????? 5.5?
????? 5.5(1)???????????????????? 70 mm???????
??????????????????????????????????? 34 m
????? 5.5(2)???????????????????? 5 mm (NA=0.3)??
??????????????????????????????????????
?? 8 m????
?????????????????????????????????????
???????????? 5.4?????????????????????????
????????????????????????????????X?????
?????????????????????WG2????X?????????
??????????????????????????????????????
????????????????WG1????45?? 2???????????
??????????? (WG2? 0????)?+45?, {45???????????
?????? S+, S ?????????????????????????????
??????????????????????????
??????????????????E?X??Ex??????? (????)?
?????? 5.4(?)???????45??????????? 0????????
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5.2??????????????????????????????
??S+ = Ex=2, S  = Ex=2?????????????Ex??Ex = S+ + S ??
???????????????????????????E? Y ??Ey????
??? (????)??????? 5.4(?)???????45???????????
0??????????S+ = Ex=2, S  =  Ex=2?????????????Ey??
Ey = S+   S ???????????WG1?45?????????? S+, S ?
??????????????E = (Ex; Ey)??????????(
Ex = (S+ + S )
Ey = (S+   S )
???????????????????WG1?????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????? (WG)???? 2????????????????????
?????WG???????????????????????WG??????
?45???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????
5.2.3 ?????
????????????? ? 5.6?????????????????????
???? 5.6(a)??????? 300 m?????????????????????
?????? [? 5.5]?? 5.6(b)????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????? 5.6(c)
????? 5.6(d)??????????????????????????????
????????????????
? 5.6(b)?????????????????????????????????
??? ({2, 1)? ({148, {150)??????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????
? 5.6(b)???????????????head to head???????? (???
tail to tail????????)??180?????????????????????
??????????????????????????????????????
??? 100 m???????????????????????????????
??????????????P ?????????? 100 m????????
??????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
Y
X
０度 ０度
Y
X
Y
X
＋４５度 ０度 Y
X
Y
X
－４５度 ０度 Y
X
E
y
/2
-E
y
/2
E
y
■Y偏光
Y
X
０度
WG1
０度
Y
X
Y
X
＋４５度 ０度 Y
X
Y
X
－４５度 ０度 Y
X
E
x
E
x
/2
E
x
/2
E
x
■X偏光
Sample
検出器
＋４５度
-４５度
WG2
? 5.4 ?????????????????WG???????????????WG? 0
???X ?????????????????????WG1????45???????
???????????????????X, Y ?????????
135
5.2??????????????????????????????
c
b
a
真空グリスで固定
c
b
a
ワニスで固定
(1) (2)
? 5.5 ??????????????????????????????????????
??????(1)?? 300 m??????????????(2)????????????
??????
???????????????????? 5.6(b)???????????????
?????????????????? [? 5.6(a)]?????????????
? 5.3??????? SHG?????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
? 1 mm??????????100 m??????? b????????????
??????????????????????????????????????
???
?????????????????????????????????????
?????? 5.6(b)?????????????????????????????
? 5.6(d)??????????????????????????????????
????????????????????????? 180???????????
?????????????
??????????????????????????????? b?????
????????????????????b??? (????)?????????
?????????????????b????????????????????
??????????????????????????????????????
????b????????????????????????
????????????????????????? ? 5.7?????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? 8 m???????????100{200 m?
????????????XY ?????????????????????????
??????????????????? 5.5(2)?????????????? 5.5(2)
????????????? ac?? 80% ??????????????X????
c?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
-2 -1 0 1 2 3 4-1
0
1
Am
pl
itu
de
 
(ar
b.
 
u
n
its
)
Delay Time (ps)
(a)
a
c
(b) (c)
(d)
20µm100µm100µm
101001-Crocon-9-c-N2-249-279-Time_v2.SMP
? 5.6 ??????THz????????????(a)???????(b)THz?????
?????(c)??????????(b)???????????????????????(d)
????????THz?????????????????
?????????????????? ???????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????+P ??????????
??????????????????????(2)??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????? (1, 2?)??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????
??????????????????????????a???????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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5.2??????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????
????????????? ? 5.7? as-grown?????? THz???????
????????????????????????????????????P
??????????????????(c), (d)????????????????
???????????????????????Y ????????????X?
???????????(d)??c???????+P; P ????????????
??(c)??Y =  400 m???????????????????????(a??
X = 200 m??????????????????(d)????? c???????
???????????????????????????????????????
a? (Y ?)?????????c? (X?)???????????????????
?????? (1)????????(2)?????????????????????
???????
(1)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????? 0?????????????
????+P; P ???????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????
(2)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????? 2?????????????????
?????????????????? c??????????????? (180??
??????)????????c??????????????? (180??????
??)??a??????????????? (head to head??? tail to tail???
????)??????????????????????
???????????????????+P; P ??????????????
???????????????????????????????a??????
??????????????????????????????????????
????????????????????
head-to-head?????? tail-to-tail???????? ? 5.8????????
????????????????????????P ??????????????
? as-grown????????????????(e)-(k)? 7??????a??????
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? 5 ? ??????????????????????????
(d)
(c)
a
c
300 μm
X [µm]
Y
 
[µ
m
]
A
m
pl
itu
de
 
[µ
V
]
(a) (j)
(b)
? 5.7 ??????THz?????????????????????XY ??????
??????????????????????????????????????????
??? 100{200 m?P ?????????????????
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5.2??????????????????????????????
??????????(f), (g), (i), (j), (k)? 5??????????????????
???????????????? (f), (g), (j)?????????????tail-to-tail
???????????????????head-to-head??????? tail-to-tail?
?????????????????????
b????????????? ????????????? 4?????????
?????????????????????? 5.9??????????? 150 m
????? 5.5???????????????????????????????
80%????????????????????????????????????
?????????????????+P ???????????????????
??? b???????????????????????????????????
 P?????????????????????????????????? 100 m
????b??????????? 600 m??????b????????????
?????????????b????????????????????????
?????????????????????????????????b????
???????????b???????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????b?????????????????????????????
??????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????? [D-55DMBP][Dia]???? THz????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????THz??????? (3.0 THz)???????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
? 1.5 THz???????????????????? = 100 cm 1???????
????????? 1= = 100 m?????????????????????
??????????????????1.7 THz?????  = 10 cm 1?????
??? 1mm??????1.7 THz???????????????????????
????????????????????????????????
????????????????? ????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? 0 ! +Emax !
 Emax ! +Emax !  Emax ! +Emax !  Emax ! 0 ?????????3???
????????????????1???? 20????????????????
????????????????????? 8 m????ac???? 100 m?
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? 5 ? ??????????????????????????
(i) (j)(e) (f)
a
c
300 μm
(g)
(h)
(i) (j)
(k)
-P +P
? 5.8 ??????THz?????????????????? as-grown???????
?????XY ??????????????????????????????????
????????????????? 100{200 m????+P ???? (P ?+X ??)
141
5.2??????????????????????????????
a
c
100 µm
1
0
-1 E
T
H
z
(0
) 
(a
rb
. 
u
n
it
)
(a) (b) (c) (d)
? 5.9 ?????????????THz?????ac????????????????
?????1???????? 150 m????
??????????????? ac??????????????????????
??????????
φ50μm
カーボンペースト
プレパラート
電圧源
Highへ
電圧源
Lowへ
? 5.10 ?????????????????????????????????????
???
? 5.11???????????THz?????????????????????
??????????????????1????? 6 m6 m?????????
???????????????????????????????????????
??????+X???+a?????????????THz??????????
??+P ????????????? (? 5.11)????????????+P ???
??????????? X?????????????????? P ?????
???? 5.11(a)???????????????????????????????
????????????????? 2?????????????????????
???Tail-to-tail???????????????????????????????
?? tail-to-tail?????????????????????180?????????
? a???????????????????????????+12 kV/cm????
???+P ?????????????????????????? b???????
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? 5 ? ??????????????????????????
(a)
(b)
a
c
200 µm
1
0
-1 E
T
H
z
(0
) 
(a
rb
. 
u
n
it
)
(c)
? 5.11 ????????????????????????????????(a)????
?as grown????????????????????????????????+c???
??????????????????????????????????????(b)??
?????(c)1 Hz???? 10000????????????????????
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
???????????????+P ???????? [+15 kV=cm! 30 kV=cm]?
?????????????????+30 kV=cm???????????????
???????????????????????????????? (? 4.4)??
?????????????????????tail-to-tail??????????180?
??????????????180???????-9.0 kV/cm?????? a???
??????????????????? 180?????????????????
??????????????????????? 180??????? a?????
????????????????? 30 kV=cm??????? P ???????
?????????a???????+P ???????????????? bc??
??????????????????????????????????????
???????????????? 30 kV=cm?????????????????
?+X?????????tail-to-tail?????????????????+9 kV=cm
? 180????????????? a??????????????????????
??????????????? 1 Hz???? 10000?????????????
???????????? 5.11(b)???????????? 0 kV/cm??????
????+P ???????????1Hz???????????????????
????????????+X ?????????+30 kV=cm?????????
??????????????????????????????????????
????????? 3 kV/cm?????????????????????????
???????? 18 kV=cm?????????????
? 5.12???????? THz???????????????????????
??????????????????? THz??????????? P -E???
??????????????????????????????????????
??????? (?????????)????? 7 kV=cm????????????
????????? 15 kV=cm????????????????????????
????????????????????????????????
??????????????????????????????? tail-to-tail?
??????????????????????????????????tail-to-tail
????????????????????????????????180????
?????????????????
5.3 [D-55DMBP][Dia]??????????????
?
????????????????????????????????????
????????????????????????????-??????? [H-
55DMBP][Hia]???????????????????????????????
??????????????????????????????P ???????
????????? P ????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
(a)
(b)
-1
-20 0 20
-1
0
19.0 kV/cm
（2周目）
Electric Field (kV/cm)
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(0
) 
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u
n
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Electric Field (kV/cm)
Crocon-2-総和変化2.SMP
-20 0 20
-1
0
1
? 5.12 ? 5.11??????????????????????????????????
THz???????????(a)??????????2????????????????
????????????????? 2???Eex = 9:0 kV=cm???????????
????????????(b)THz?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????As-grown????????????????
??????????????????????????????????????
????????????THz????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????? 180?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????
5.3.1 ???????????
?????????????????????????????????????
??????????????????? [109, 75, 110, 111]???????????
??????????????????????????????????????
???????????????? [109, 110, 111]????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????? [75, 112, 113]??????????????????
???? [75, 114, 115]??????? [116]??????? [75, 113]????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????? [75, 117, 118, 115]?
??????????????????????????? 2?????????
??????? [119]???????????????????????? 180???
?????????????????????????????????head-to-head
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
????????? tail-to-tail????????????????? head-to-head?
????? tail-to-tail????????????????????????????
?????? [75]?head-to-head?????? tail-to-tail?????????????
??????????????????????as-grown?? [120, 121, 122, 123]??
?? [124, 125, 126]????????????] ????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????? [127]??????????X?????????? [128]???????
?? [129]??????? (PFM)[130]???? Raman????? [120]??????
????? [131, 98]??????? [132]????????????????????
[87, 74, 133]????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????? [134, 64]???????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????PhMDA??THz???????????tail-to-tail???
? head-to-head????????? as-grown???????????? [74, 62]??
???????????????????????????????? [74]????
???????? [135]??????????5.2????????????????
???????????????????????? 100 m??????????
???? 600 m??????????????????????????????
???????[H-6,6'-dmbp][Hca]???????????????????????
?????????????????????????????? [135]?
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???LiCoPO4?LiNiPO4??????????????????????????
?????180???????????????????????????????
??? [136]?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????-??????? [D-55DMBP][Dia]?????????
??????????????????????????????????????
?????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
5.3.2 ???????
?? ??????????????????? [D-55DMBP][Dia]????????
??????????????????????????????????????
???2c   b????b?????????????????THz????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????as-grown??????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????????? 1
????????????|-???????|-????????????????
???????????????????????? 2??? 180????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????THz??????
???????????????????????THz?????????????
??????????????????????????????????????
????????? [D-55DMBP][Dia]??????????????
?????? ? 5.13????????????????????????????
4.40??????????? (100)?????????? (100)??? 2c  b????
????????? (102)?????????? (100)??????????????
??????????????????????? 100{200 m??????
??????????????? b?????(100)??? b???????????
b??????? 2c  b?????????? (? 5.3.2??)?(102)????b???
???? 2a  c????????????????????(100)?? (102)????
?? 114?????
???????????????? (110)???? (010)????????????
??????????????????(102)??????????????
? 5.1 ?????-?????????????????(100)??? b?? 2c  b????
??????(102)??? b?? 2a  c??????????????? [72]?
? ?? ???? (b=x?, c?? xy??) b????? 2c  b?????
(A) x y z (deg.) (deg.)
a 8.7253 0.399 0.265 0.877 66.452
b 9.9993 1 0 0
c 12.6399 0.382 0.923 0 67.502
2c  b 16.9945 -0.014 0.999 0 90.800
2a  c 23.3581 0.125 -0.414 0.901 82.782 114.626
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
(102)
(1
0
0
)
P
2a-c
b
P
2a-c
①
②
①
②
b
a (面内からズレ)
2a-2b-c
c
b
-2a+c
(102)
(100)
(110)
(010)
? 5.13 [H  55DMBP][Hia]??????????????? (102)???????(100)
????????????????
???????????????????????? ? 5.14??(102)??(100)?
?????????????????? 3???????????????????
??????????????????????????????????????
?????? 100 m??????1 mm????????????(102)?????
?????????????????P ???????????????????
???(102)?? (100)???????????????? (100)??? 2c  b????
????????????????????????????????????(100)
??????????????????????????????????????
???????????????????????? (100)???????????
??????????????????????????????(102)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????? [9]?
???????????????????????????? [D  55DMBP][Dia]
?????????????????? 2???????????????????
?????????????? [? 4.48]????????THz??????????
??2c   b????????? b????????????????ETHz k 2c   b?
ETHz k b??????????????????????????????????
????THz?????????? ETHz k 2c   b???????????????
???????????????ETHz k b?????????? THz??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
500 µm
(102)面 (100)面
A
m
plitud
e
 (a
rb
.
 u
nits)
1
0
-1
ETHz//2c-b
Eω//2c-b
ETHz//2c-b
Eω//2c-b
ETHz//b
Eω//b
b
2a-c
b
2c-b
(a)
(b) (c)
? 5.14 [D  55DMBP][Dia]???????????????????????? 3???
??????????????????????????????????????????
??????????????????
??????????????????????????ETHz(!; d)???????
??????????
ETHz(!; d) = H(!)
0
(2)(!)!2I(!)
no
n
c
!

(!)
2
+ o

+ i[n(!) + ng]
o
 exp[ 
i!n(!)
c
d] exp[ (!)
2
d]  exp[  i!ng
c
d] exp[ od]
(!)
2
  o + i!c [n(!)  ng]
(5.2)
????????0????????!o????????????????????
(800 nm  375 THz)?o? !o????????????E! k 2c   b ??????
o  9 cm  1?E! k b ?????? o  8 cm  1????no? !o?????
??????E! k 2c  b? no  1:78?E! k b? no  1:75????I(!)?????
??????????????????????????? [74, 41]?H(!)????
???????????????????????LT-GaAs???????????
??????? 4.44?????????????????????? (5.2)?????
? j(2)j???????? 4.53?????E! k b?ETHz k b????????????
????????????? ISRS?????????????????E! k 2c  b?
ETHz k 2c  b???????? j(2)j????????????Debye??????
149
5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
ISRS[76, 77]????????????
? (5.2)????????ETHz(!; d)????????????????G(!; d)?
?????
G(!; z) = (2)(!)EInst(!) exp[ i!ng
c
d] exp[ od]
 exp[ i!n(!)
c
(d  z)] exp[ (!)
2
(d  z)]
(5.3)
????????EInst(!) = !2H(!)I(!)?THz????????????????
??THz?????????????????????????????ETHz(0)[?
4.48(a), (c)? 0 ps????]??????????????G(!; z)????????
????????????????? z????????????G(z)??????
?????G(z)??
G(z) = Re
nR !2
!1
d!G(!; z)R !2
!1
d!G(!; d)
o
(5.4)
???????ETHz(0)????????? (z = d)????????
R !2
!1
d!G(!; z)?R !2
!1
d!G(!; d)????????????????????????????????
????? 4.44(a)???????THz??????????????? T ????
????????????ETHz k 2c  b??????? 0.8{2.2 THz, ETHz k b???
???? 0.8{3.0 THz?????????? (5.4)????????????????
!1=2 = 0:8 THz, !2=2 = 2:2 THz (ETHz k 2c   b), !1=2 = 0:8 THz, !2=2 = 3:0
THz (ETHz k b)????d = 150m??????????????????G(z)?
? 5.15(a), (b)?????????????????????????
?????????????????????????????Le??G(z)?G(d)
? 1=e????????????????ETHz k 2c  b????????Le  29 m
????? 5.15(d)??????????????????????????????
?????????????????ETHz k b?????Le  89 m??????
???ETHz k 2c  b?????????????????????????????
????????????????? [? 5.15(e)????]?
???????THz?????????????????????????????
?????????????????????????????????? [ETHz(0)]?
????????????????????????? 25 m????d = 150 m?
(100)?as-grown???????????THz????????????????5.15
????? 5.15(c)???????????????E!;, ETHz?? 2c  b?????
??????????THz????????? [? 5.15(d)]??????Le  29 m
?????????????????? 5.13??????????? (100)????
????????????? (102)??????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? 5.15? THz????????????????????????
???????????????????????????????????????
????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
(c)
(e) (f) (g)
b
2c-b
1
0
-1
E
T
H
z
( )
0(
br
a
)
st i
n
u .
(a) (b)ETHz ||2c-b ETHz || b
(d)
2c-b
b
2c-b
b
Back Surface Front SurfaceInside (Front)Inside (Back)
G
(z
)
G
(z
)
150 µm
200 µm
200 µm200 µm200 µm200 µm
Depth z (μm) Depth z (μm)
? 5.15 ????????????? [D  55DMBP][Dia] ?????????????
(a)150 m????????E! k 2c  b, ETHz k 2c  b??????????????
???????THz??????G(z)?(b) E! k b, ETHz k b???????G(z)??
?????????G(z)?????????????????????(a), (b)?????
???????????????????????????????????????(c)?
?????????(d-g)THz????????????????????????????
???(c-g)??????THz?????????????????????
? 4???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????? (? 4.51)?????????????????
???????????? (2)????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????
151
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?????????????????????? (?????)?????????
??????????????????????????????????????
[? 5.15]??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????nm??
??????????????????????????????????????
?????????
????????????-????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? (SHG?????????????????)?????????
???????????????????????????????????????
????????????????????????????????? (2)???
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????
?????????????????????????????????????
????? 5.15(c)???????????????head to head????????
(??? tail to tail????????)??180??????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????head to head
(???? tail to tail)??????????180?????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? SHG?????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????? 10 m?????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????
??????????????????E!, ETHz?? b????????????
???THz??????????? 5.15(e)????ETHz k b?ETHz k 2c  b????
??????????????????ETHz k b?THz?????????????
????????????????????????? 240 m?????????
??????????????????ETHz k b????ETHz(0)?ETHz k 2c  b?
?ETHz(0)? 1.01??????ETHz(0)??? d?????
R d
0
dzG(z)???????
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? 5 ? ??????????????????????????
? 4.48????THz????????? d = 240 m?????????d = 150 m
?????????
R d
0
dzG(z)?ETHz k 2c  b? 1.05??ETHz k b? 0.84?????
????????????????????????????????ETHz k b??
????THz???????????1:24 = 1:05=(0:84 1:01)??????????
ETHz k b???Le  89 m????? [5.15(b)]????????????????
????????? [? 5.15(e)]????????ETHz k 2c  b???????? [?
5.15(d)]???????????????????????????????????
????????????????????????????????head-to-head
??? tail-to-tail??????????????????????????????
??????????????????? [? 5.15(d)]??????????????
?????(100)????? 180????????????????????????
???????ETHz k b???ETHz k 2c   b??????????THz?????
??????????? 5.15(f),(g)????ETHz k b?? [? 5.15(f)]??? 5.15(e)?
???????????????ETHz k b??G(z)? z?????????????
??????????????????????????????????????
ETHz k 2c  b?? [? 5.15(g)]??????????? [? 5.15(d-f)]????????
??????????????????????????????????????
?? (????????)???????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????
??????????????????????????[D-55DMBP][Dia]????
?????????????100 m????????????????[D-55DMBP][Dia]
????????????????????????P ?????????? 100
m????????????????????????????????????
???????? (335 K)??????? (??)????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????head-to-head?????? tail-to-tail??
???????????????????????????? [75]????????
??????????????????????????????????????
??????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???THz????????????????as-grown?????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????? [73, 73]???????
THz???????????????????????[D-55DMBP][Dia]?????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
????????????????????????????? ?????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????? 2c  b???????????(100)???????????????
?????????? (102)??????????????????????????
???? 5.16?????????????????????????????????
???????????????????????????+Emax !  Emax ! +Emax
??????? 1???????1???????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
DC????????????????????????????????????
??????1? 61?????????????????????????????
????? 2????????????????????????????????
???????? (X?)???????????????????????????
???????????????????????????3???????????
1. ??????????2c  b??X???????????? Le  29 m?
??????????????
2. ??????????b??X??????????Le  89 m??????
??????????????????
3. ??????????2c  b??X???????????? Le  29 m?
??????????????
???????????????????????????????????????
?????????????X??????????????????+X????
???????????????????????????????????????
(100)???????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????? 1? 10????????
????? 10????????????????????????????????
????????????? 2????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? 2??????
?????????????????????????????? 1???????
??????
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? 5 ? ??????????????????????????
Electric field
Peak amplitude
? 5.16 ??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????????
???
????????????????? ??????????150 m???????
????????????????????????? 5.17(a)????THz???
??????????????????????????????????????
?????THz???????????????????????????????
??THz???????????????????????? 5.17(b)???????
??????? (2 kV/cm)????Eex = 10 kV=cm?????????????
????????????Eex = 10 kV=cm??????THz??????????
? 5.17(b)????? 5.17(b1)????? Le  29 m?????????????
???? Front Surface?????? 5.17(b2)????? Le  89 m???????
?????????? Inside????????? 5.17(b3)????? Le  29 m?
???????????????? Back Surface????????????????
???Eex = 10 kV=cm???????????????????
? 5.17??????????????????????????Eex(kV=cm)??
10 ! 0 !  10 ! 0 ! 10???????? 5.17(e1)?????????Eex =
1:0 kV=cm??????? 100 m????? P ???????????????
???????????????????????????????????? [?
5.17(e2),(e3)]?Eex??????????? P ????? b???????????
?????? 50 m??????  P ?????????????Eex = 0 kV=cm
??????????????? +P ?????????????????????
 P ??????????????????????Eex????????????
??180???????????????????? P ????? 2c  b????
???? [? 5.17(k1)]?
?????? 180?????? b???????????????? +P ???
????????? [? 5.17(l1)]???????????????????????
???????????????????? (100)???????????????
??????????????????Eex =  0:4kV=cm???????????
???????????? [? 5.17(l3)]?????180?????????????
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
???b?????????????????Eex =  0:4 kV=cm?????????
Eex = 10 kV=cm?????????????????????? [? 5.17(l2)]???
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????
???????????????????????Eex =  0:4 kV=cm? (100)?
????? 2????????????????????????????????
???????Eex =  0:6 kV=cm???????+P ???????????? [?
5.17(m1)]?ETHz(0)??????????????????????????????
? [? 5.17(m1),(m3)]???????????? 180???????????????
??????????????? 5.18(c2)?????jEexj??????????? P
?????????+P ??????????????? [? 5.17(o2), (p2)]?????
???+P ???????Eex = 10 kV=cm??????????????????
????????????Eex =  1:2 kV=cm??????????? P ????
????????180?????? head-to-head?????????? [? 5.17(o3)]?
??????????????????????????????????????
?? head-to-head????????????????180?????? b?????
??????????????Eex =  10 kV=cm????????????????
?????????? [? 5.17(r3)]?
Eex(kV=cm)?? 10 ! 0 ! 10??????????????????????
????10 ! 0 !  10??????????????????????????
??b????? 20 ?????????????????????Eex =  0:6 kV=cm
? +P ?????????????? 2c   b?????????????????
???? [? 5.17(w3)]?????180?????? b??????????????
Eex = 0:6 kV=cm???????????????? [? 5.17(C3)]????????
???  P ???????? [? 5.17(C1)]?+P !  P ? Eex =  0:4 kV=cm??
??????????????????????????????????????
????????? [? 5.17(l2)]?(100)??????? 180???????????
????????????????????Eex????????????????
?+P ??????????? [? 5.17(D2)]????????? 180???????
???? [? 5.17(D1)]??? 180?????? b????????????????
???????Eex = +10 kV=cm????????????????????? [?
5.17(H1),(H2),(H3)]?
????????????? ????????????????????????
?????????????????????THz????????????ETHz(0)
???EareaTHz??????????????????? 5.18(a)??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????EareaTHz??0:5 kV=cm? 2???????????
EareaTHz  0???????????????????????????? 0:6 kV=cm?
??? 0:6 kV=cm???????????????????????? 1:2 kV=cm?
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(b1)
0.4 0 -0.4 -10-1.2-0.2 -0.6 -1.0 -1.4 -2.5
1
0
-1
E
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H
z
(0
) 
( a
rb
)
st i
n
u  .
Front
Surface
Back
Surface
Inside
(Back)
1.0 0.20.81.4 1.2 0.6Eex (kV/cm) =
(a)
10
-2.5-1.4-1.2-1.00.8 00.410 -0.41.2 -0.20.20.61.01.4
(c1) (d1) (e1) (f1) (g1) (h1) (i1) (j1) (k1) (l1) (m1) (n1) (o1) (p1) (q1) (r1)
(s1)(t1)(u1)(v1)(w1)(x1)(y1)(z1)(A1)(B1)(C1)(D1)(E1)(F1)(G1)(H1)
(b2) (c2) (d2) (e2) (f2) (g2) (h2) (i2) (j2) (k2) (l2) (m2) (n2) (o2) (p2) (q2) (r2)
(b3) (c3) (d3) (e3) (f3) (g3) (h3) (i3) (j3) (k3) (l3) (m3) (n3) (o3) (p3) (q3) (r3)
(s2)(t2)(u2)(v2)(w2)(x2)(z2)(A2)(B2)(C2)(D2)(E2)(F2)(G2)(H2)
(s3)(t3)(u3)(v3)(w3)(x3)(y3)(z3)(A3)(B3)(C3)(D3)(E3)(F3)(G3)(H3)
Front
Surface
Back
Surface
Inside
(Back)
-0.6
(y2)
Eex (kV/cm) =
2c-b
b
Electrode
????µ?
????µ?
? 5.17 (a)???????(b-H)????????????????THz????????
??(1)????(2)?????(3)??????????????????????????
??(b)?THz?????????????? (2 kV/cm)????Eex = 10 kV=cm?
?????????????????????????????Eex(kV=cm)? 10! 0!
 10! 0! 10???????????????Eex?????????????????
????? [137]?
??????????EareaTHz??????????????????????????
??????????????? (100)????????????????????
????????????????????????
??????????? Eex?????????????????????????
????????3?????THz???????????????????????
????? 5.18(b)????X?? 2c b???Y ?? b????????Z? (102)?
????????????????Eex = 10kV=cm???????????????
????????? [?5.17(b),(r),(H)]????+P !  P????Eex =  0:6 kV=cm
[? 5.17(m)]? P ! +P ????Eex = 0:6 kV=cm [? 5.17(C]???(102)????
??? 180????????????+P ,  P ?????????????????
THz??????????????????????Z?????????????
?????????????? z?????Eex = +10 kV=cm????? z = 0 m?
157
5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
(d2)
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Back Surface
Front Surface
(a)
(b)
(c1) 1.6 kV/cm (c2) 0.2 kV/cm (c3) −1.4 kV/cm
+Ps?Ps
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-10 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
-1
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Electric Field (kV/cm)
2c-b
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b
2c-b
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1D DWDomain Boundary
Eex
z (μm)
y
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m
)
(kV/cm)Eex
? 5.18 (a)? 5.17?????????THz?????????????????????
????????? THz??????? EareaTHz ?????????(b)10 kV/cm ! -10
kV/cm??????THz?????????????????????????? Y {Z
????????X??????????????????X, Y , Z????????? (b)
??????????(c) (1) 1.6 kV/cm, (2) 0.2 kV/cm, (3){1.4 kV/cm?????
??????????????(d)???????????????????(d2)?????
??????????????????(e)??????????????????????
??????????(e1)??????????????????(e2)??????? 1?
??????????????????
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Eex =  10 kV=cm????? z = d = 150 m?????????????????
Eex = +10 kV=cm???????? [? 5.17(r2)]??ETHz(0)???????ETHz(0)
??????????? z??????????????????????????
?????????????G(z)?????
ETHz(0) =  
Z z
0
G(z0)dz0 +
Z d
z
G(z0)dz0 (5.5)
X??? (k 2c  b)? z???????Y -Z??? z????????? 5.18(b)[?]?
??????Eex = 1:6 kV=cm??????????? (700 m < y < 800 m)??
?????????????Y -Z?????????? 5.18(c1)??Eex = 1:6 kV=cm
?????????????????????1:6 kV=cm?? 0:2 kV=cm?????
??? Y -Z???????????+z?????????Eex =  0:2kV=cm???
????????? z  70 m?????????????????????? [?
5.18(b)???]?? 5.18(c2)??????????????????????? P ?
?????????Eex????????????Eex =  1:4 kV=cm???????
??????????????Eex =  1:4 kV=cm???????????????
??????? 5.18(c3)??????????????????????y = 600 m
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????? Barkhausen????
???????????? [109, 138]?
????????????? ????????????????????????
?????????
1. ??????????? 180????? [?????? 180?????]?
2. ??????? 180????? [?????? 180?????]?
3. ??????? head-to-head???? tail-to-tail????? [????????
??]?
? 3???????????????????? 2c  b??????????????
??????? 180?????? b????????????(100)???????
180????????????? 5.18(d)???????????[D-55DMBP][Dia]
?????????? 2c  b?????????? (100)?????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????[D-55DMBP][Dia]
?X????????????????????? [H-55DMBP][Hia]????? (50
K)????????????? [139]?????????????????????
??????????????????????????????????????
???4??????????????? 4.40??????H(1), H(2), H(3), H(4)?
??????(100)????????????????H(1)?H(2)???? 4:148 A?
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
H(3)?H(4)???? 5:989 A???????(100)???????????????
????? 8:725 A??????????????????????????????
??????????????????
?????????????????????Eex????????? head-to-head
????????????????? 180????????? [? 5.18(e1), (e2)]??
?????? 180?????? b???????????????????????
[? 5.18(e3), (e4)]???????????????????????????????
? 5.17????????????????????????????????????
????????????? 180????????????????? [? 5.18(d2)]?
????? 5.18(c1), (c3)??????????????? (100)?????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
????????? ???????????????????(1) ???????
?? 100 m??????1 mm????????????(2) P ????????
??????????????????(3) ???????????????????
(100)??????????????????????????(4) ????????
??????????? 2{4???????
5.3.3 ????????????????????????????
?????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????
?????? ???????????????????????????????
???????????????????????
???????????(1)???????(2)?????????????????
(3)??????????????????(4) ?????????????????
??????????????
(1)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????
(2)???????????????? SHG?????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
(3)??????????????????????(2)????????????
??????????????????????????????????(2)??
??????????????????????????????????????
??????????
(4)???????????????????????????????????
??????????????????????? m?????????????
??????????????????????AFM? SEM??????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? SHG??????????????????
????????????????????????????? SHG???????
???????????????????????????????????
???????????(1)???????????????????(2)????
?????????????
(1)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????AFM? SEM?????????
?????????????????????????????????
(3)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????X?????????????????
?????????????? ???????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????LiNbO3?????? [140, 141]????????????????
??????? (?3)????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? l(!)?????????????????????? P (z)????
?????????????????E(!)???? [z, z + dz]??????E(!)?
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5.3? [D-55DMBP][Dia]???????????????
??? f(!; z)dz?????????????
E(!) =
Z z
0
P (z)f(!; z)dz; (5.6)
???????f(!; z)?E(!)??????????P (z)???????f(!; z)??
??????????????????????????????????????
??????????????l(!)??????????????????????
??????????E(!)??????????????????????????
??????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????? ??????????????????E()???? [z,
z + dz]??????E()???? f(; z)dz?????????????????
E() =
Z z
0
P (z)f(; z)dz; (5.7)
???????f(; z)?E()??????????P (z)???????f(; z)dz?
???????????????????????????
5.3.4 ??????????????
??????????????-??????? [D-55DMBP][Dia]???????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????, ???, ???
??????????????????????????????????????
???????????????????????
????????????????????????????????(100)???
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????THz
??????????????????????????????????????
?????[D-55DMBP][Dia]?????????????????????????
???THz?????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
5.4 DCMBI???????????
????????THz???????????????????????????
??????????????????????????????????????
??? c???????4????????? 5.19???????????????
(a) 150 m?(b) 190 m?(c) 305 m?(d) 1390 m???????????????
?????????? 3???????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????? 0???????????????
??P ???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????
???? 5.19???????????????(d) > (c) > (b) > (a)????(c),
(d)????????????????c????????????????????
???????????? (a), (b)???tail-to-tail??? head-to-head??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???
180?????????????????????????????????c??
????????????????????a??b????????P ?????
????????????????????180????????????????
????????????????????????head-to-head??? tail-to-tail
?????????????????? c???????????????????
??????????????????????????????head-to-head??
?????????????????????????????????
???head-to-head?????????????????P ?????????
?????????????????????????? (b)?P ???????
??????????????????????????????????????
????????????????????????? 30????????????
???THz???????????????THz????????????????
?????????b?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????
??????????????????????????????????[D-55DMBP][Dia]
??????????????????????????????????? ([102]
?)??????????????????????DCMBI???????????
??????????? a??? 7:12 A, b??? 5:69 A, c??? 5:22 A????c
?????????c?????????????????????????????
c???????????????????????a????? b????????
???????b???????????????????????????????
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5.4?DCMBI???????????
??? THz????????????b????????????? 400 m???
??????? (a), (b), (c)??????????????a????P ?????
????????????????????????????a??????????
?????????????????????bc????????????????
???????????????? a??????????????????????
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200 µm
? 5.19 DCMBI?THz????????????4????????????THz??
???????????????????????????THz?????????????
??????????????????????(a) 150 m?(b) 190 m?(c) 305 m?
(d) 1390 m?
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? 5 ? ??????????????????????????
5.5 MBI???????????
??????????????????????MBI?????????????
????????????????????MBI????????????????
????????
 ac?As-grown???atetrabtetra??
 (101)?As-grown??
????????
5.5.1 ????????
?????MBI????????????????????????MBI????
??????? ac?????a+ c? (atetra?)??????????????? a  c
? (btetra?)????????????? b???????????MBI??????
PFM????????????????????? [65]?PFM??????????
???????? 5.20????90???????????????????? ac??
???????????????????90? vortex?????? 90? anti-vortex
????????????? [65]?
90? vortex????? [? 5.20(a)]?????????????? Pproton? a??
?????? 180??????? b????? 180????????????????
???????????????????????????90? vortex??????
???? 5.20(b)?????????????? 180????????????????
anti-vortex????????????180?????????????? head-to-head
?????? tail-to-tail??????????? [? 5.20(c)]???????????
????????????????????????????????????? 100
m???????????????????????
PFM?????????????????????????????? 5.20(d)?
?????? m??????????????????????PFM??????
????????????????????????PFM????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????THz?????????????????????
5.5.2 ac???????????
?????????????????????????????????????
???????????????????????????????  25 m??
????? ac??????????????? 130 m?????????a   c
??????????????????????????????????????
???????????????????????????? 5.21(a)???????
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5.5?MBI???????????
? 5.20 MBI?????????????????(a)90?vortex?????????(b)90
? anti-vortex?????????(c)180???????????(d)PFM???????
??????[65]
WG1???? 45??-45???????????????? =2????? ???
????????????????????????
???????????????????????????? = 0?WG1? 0?
??????????????????????????????????????
???? ???????????? EX ???????????????????
THz????????? [? 5.21(d)]????????? 5.21(b)?E 45 , E+45 ? 
?????????? (X?)???? (Y ?)??????????????EX , EY
?? (
EX =
1p
2
(E+45 + E 45)
EY =
1p
2
(E+45   E 45)
????????? [? 5.21(c)]?
ac?????????????????????(2)ijk????? 8???????
??????? j = k??????????????? 2????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????(2)ccc, (2)caa, (2)acc, (2)aaa??????
??????????????????????????????EX , EY ? ??
??? (
EX = EXXX cos
2  + EXY Y sin
2 
EY = EY XX cos
2  + EY Y Y sin
2 
????????????????? 130 m????????????????
??? 0{3 THz? 100 m?????????????????????????
?????? 5.21(c)???? ????????????????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
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? 5.21 MBI?THz????????????(a)???????(b)THz???????
??(c)X, Y ????????????(d)E+45 ????????????(e)E 45 ??
??????????(f)???????????
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5.5?MBI???????????
? 5.2 MBI???????????? ????????????????????
P EX EY
+c EXY Y EXXX
 c  EXY Y  EXXX
+a EY XX EY Y Y
 a  EY XX -EY Y Y
???????????????????????????????????????
????????EXXX = 13:4, EY XX = 6:7, EXY Y =  10:3, EY Y Y = 11:0????
????????????????????????????????????
??????????? P ?MBI?????????? P ? c?? a??????
????????????????????????????????????? 5.2
????????
????????????????? 
EX
EY
!
=
 
EY XX EXY Y
EY Y Y EXXX
! 
Pa
Pc
!
: (5.8)
???????????????????Pa?Pc???????????? 5.21(d),
(e)??????Pa? Pc???????????????????????????
?????? 5.21(f)???????????3?????????????????
???????? Pa ????????????????????????????
??????????????+Pa ??????????
5.5.3 (101)???????????
? 5.22? (101)????? THz??????????????????????
??? 15 mW??????????? a+ c????????????? 250 m?
???????????THz?????????????????????????
???????????????????????????????? a+ c????
????????????P k a??? P k c?????????????????
?????????????????????????P k  a? P k  c?????
???
? 5.22(b)?THz????????????b?????????????????
??????????b???? ac??????????????????????
??? As-grown??????????????????????????????
?????????????? [? 5.9]?MBI??????? b??????????
?????ac?????????????????ac??????????????
???????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????? (b?)????????????
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? 5 ? ??????????????????????????
?? 3:701 A??????????????????????? 4:954 A????ac
??????????????????????????????????????
??? 9:874 A???????????????????? b??????????
???????????????????????????
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b
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E
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E
THz
|| a+c
? 5.22 MBI? (101)?????THz????????????(a)???????(b)THz
??????????THz??????????????????????(c)THz???
????????? 0 ps??????????????? 250 m?
MBI???? THz??????????????? ?????MBI?????
???????????????????????????MBI?????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
THz????????????????????????????????????
????????????????????????? Pa, Pc??????????
????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????Pa, Pc????????????????
??????
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5.6???????
5.6 ??????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? P ??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
(P{E??)?????????????????????????????????
??????????????????
??????P ???????????????????????????????
???????????????????????????????????????
????????????????????[D-55DMBP][Dia]?MBI????DCMBI
???????????????????????????????????????
??????????????P ??????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????
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?6? -(BEDT  TTF)2I3?????
??????????
??????? -(BEDT  TTF)2I3????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????? BEDT-TTF??????????????????
???????????????????????????
6.1 ????????
?????????????????????????????????????
???? [142]???????????? (ReRAM)??????????????
[143, 144]??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???K0:3MoO3[145]?Pr0:7Ca0:3MoO3[146]?(Sr;Ca)CuO3[147]?(La; Sr)2NiO4[148]?
potassium-7,7,8-tetracyanoquinodimethane[149]? (BEDT  TTF)2CsCo(SCN)4[150]?
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????? [145]??????
????????????????????? [146, 149]????? [147, 148, 149]?
??????? [146, 150]??????
?????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????BEDT-TTF? [bis(ethylene-dithio)tetrathiafulvalene]????????
??????????????????????????????????????
????????????????BEDT-TTF????????????????X
?????????????????????BEDT-TTF????????????
??BEDT-TTF ????????????????????BEDT-TTF?????
????????????????BEDT-TTF?HOMO? 3/4?????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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6.1?????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????? BEDT-TTF???????
????????????????????????????? [151, 152, 153, 147]?
?BEDT-TTF [bis(ethylene-dithio)tetrathiafulvalene]???? [??-(BEDT  TTF)2I3]
??????????????????????????????????????
? [154, 155, 156, 157, 158]?-(BEDT  TTF)2I3???????????????
??P1??? [? 6.2(a)]???????BEDT-TTF??????????????
?????????????BEDT-TTF??????+0.5?????? [? 6.2(b)]?
TCO = 135 K????????????????????????????????
?? BEDT-TTF??????????????? [159, 160]???????????
???????????????????? [161]????????????????
???????? 2?????????????+0.5??????????????
??A (+0.82?)?B( +0.73?)????+0.5?????????????????A'
(+0.29?)?C( +0.26?)????????????b??????????????
???????????????????????? (-A'-C-A'-)?????????
?? (-A-B-A-)???? a??????????????????????????
?? [? 6.2(c)]??????????P1????A?A'????????????ab
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? [162, 78]????2014?????????????????????
?????????????? [79]?
-(BEDT  TTF)2I3??????????????? ?????????????
???????????????????????? [163, 157, 164, 155]??????
??????????????????????????????????????
?? (1010   10 6 A)????????????? I   V ?????????? [157]?
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
? I   V ??????????????????????????????????
???????????????????? [164]????????????????
?????????????? a???????????????????????
???????????????CDW????????????????????
????????????????????????? IV????????????
??????????????????????????????????????
??? [165]?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? [165, 166]????????????????
?????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
???????????? [158]????? I3??????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
[165, 156] 1?
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????Mn?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????-(BEDT  TTF)2I3?????????????
??????????????????????????????????????
CO????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?? [78]???????????????????? [79]?-(BEDT  TTF)2I3??
????????????????????? P1?????????????? P1
????????????????????? 2??????????????SHG
???? 100m?????????????????????? [162]??????
?????????????????????????????
6.2 ????????????????????????
?????? SHG???????????????????? [78]?????SHG
??????????????? 10 m?????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????? point-by-point???????????
??????????????????????????????????????
????????????????????XY ????????????????
??? 30 m????????????X???????????????????
????????Raman???????????????????????????
????????? 1???? 0.33 K?????????????????????
????27 K???? 100 W???????????? 6.1??Eopt k a, ETHz k b
???????100??????????????????????????
? 6.1(a)??????????????? 6.1(b)???????????????
??????????????????????????? 6.1(c)????????
1Ivek??????????????????????????????????? [26] T. Knoblauch,
T. Ivek, D. Schweitzer, and M. Dressel (unpublished).?????2016? 1????????????
???????????????????????????????????????Ivek?????
??????????????????????????????????????????????
??
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6.2?????????????????????????
a
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(a) (b) (c)
(d)
? 6.1 -(BEDT  TTF)2I3???????????????(a)???????(b)27 K
?????????????????????(c)150 K????????????????
27 K???????????????????????????????????????
?????
?? 150 K?????????????????????????????????
???? P ??????????P ?????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????
? 6.1(d)?????? 2??????????????????????????
??????? 6.1(c)????????????????????????????
??P ??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????? 5 m???????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????(1) ????????? 100 m????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
??(2) P ??????????????????????(3) head to head (??
? tail to tail) ?????????180 ???????????????????(4)
??????????????????? 2{4?????????????????
??????????????????????????????????????
??????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
?????????????? Raman????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? SHG ?????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????? 10 m?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????? SHG ????????
????????????????????????????
6.3 ?????????????????????
6.3.1 ????
? 6.2(d)??????????????????????????a??? 500 m?
b??? 500 m??? 40 m???????????????????????? b
??????????????????????????????????????
???????????????????? (??Keithley? ,Model2010)????
????????? b????????????????????????????
?????????? 0.33 K/min???????????????????????
?? 30 ?????????????? 117 
, ,30K??????????29 M
?
???
????????????????? 20Hz? sin???????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? 6.3??????????
????????????????????Ti:sapphire?????????? (?
??? 800 nm, ???? 80 MHz, ???? 100 fs)???????????????
????????????????????????????GaAs???????
??????????????????????????????????? 25 m
????????????????? 200 W?????????????? b??
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6.3??????????????????????
? 6.2 -(BEDT  TTF)2I3?????????????????(a)?????(b) ??
????????????(c)????????????????????????????
??????????(d)??????????????????????????(e)??
???????????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????
20 Hz
Rosc Rosc
Rs
? 6.3 -(BEDT  TTF)2I3???????????????????????????
??????????
6.3.2 ???????????????????????
? 6.4(c)?????????????????????????????????
??????????????????? ( 5 m)??????????????
??????????????????????????????????????
???
? 6.1??????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????
?????????????????????????????????????
??? 0.3 K/min??????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????-(BEDT  TTF)2I3??????????????????
??????????????????? 1000???????????? [157]???
???????????????????????????????? depolarization
?????????????????????????????? ab???????
??????????????????????????????????????
?Kittel? [167]???????????????????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????????????????
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6.3??????????????????????
? 6.4(a)??????RL = 51:8 k
?????????? Vin????? Vsample?
????????????????????? (29 M
)?????????????
??????????????? (Vsample  Vin)?????????????????
????????Vmax 50 V???????????????? [? 6.4(a3)]????
???????????????????????????????????????
????????? Vmax = 48:2 V??????????????????????
???????????Vin? 20 V?????? Vsample? Vin??????????
???????????????????????????????????Vmax?
?????????????????????????????????????Vin
???????????? Vsample???????????????????????
????
?6.4(c)????????????????????????????????6.4(d,
e)?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????? [? 6.4(f-o)]???????????????????????
???????????????????????????Raman????????
????????????????? [158]???????????????????
???????????????? Vmax = 393:4 V????????? 8?????
????????????????????????? 0V???????????
??????????????????????????????????????
?????????ab?????????????????????????BEDT-
TTF?????????????????????b??? 27???? [80]????
???????????????????????b??? 40??????????
???????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????? 5 m?????????
?? 30 m?????????????????????????????????
?????????????????
? 6.5??????RL = 25:0 k
??????????????????????
??????? 6.5(a2)???????Vmax = 47:1 V??????????????
???????Vmax = 47:1 V????????????????????????
????????RL = 51:8 k
????????????????????????
???????????Vmax = 310:9 V????????????????????
Vmax = 310:9 V???????????????????????????????
??????????????????? Vmax = 306:2 V????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????Vmax = 0 V?????????????????????????
????????????????????
????????RL = 12:5 k
???????????????????????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
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(a5)
(a6)
(a7)
(a8)
(a9)
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(a11)
(a12)
 = 51.8	kΩ
(Before
Switching)
(After
Switching)
40°
b
? 6.4 -(BEDT  TTF)2I3 ???????????????????????????
??RL = 51:8 k
????(a)????????????????????????(b) ?
?????????(c)-(p)? Vmax??????????????????????
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6.3??????????????????????
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 = 25.0	kΩ
(After
Switching)
40°
b
? 6.5 -(BEDT  TTF)2I3 ???????????????????????????
??RL = 25:0 k
????(a)????????????????????????(b) ?
?????????(c)-(n)? Vmax??????????????????????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????? 6.7(a)??Vin?Vsample??????
??????????????Vmax = 30:4 V??????????????????
????????????????????Vin? 0V??????????????
? Vsample??????????????????????????????????
????????????
? 6.7(c-f)?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????
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30 Vmax = 30.4 V(After 
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? 6.6 -(BEDT  TTF)2I3???????RL = 12:5 k
????????????(a)
???????????????????????????? Vmax???????????
??????????????
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6.3??????????????????????
Vmax =0 V 30.4 V 46.7 V
62.9 V 84.0 V 109.4 V 130.8 V 154.0 V
172.7 V 197.5 V 223.9 V
1
0
-1 E T
H
z
(0
) 
(a
rb
. 
u
n
it
)
200 µm
a
b
38.3 V(b) (c) (d) (e) (f)
(g) (h) (i) (j) (k)
(l) (m) (n) 245.1 V 259.1 V(o) (p)
280.2 V(q) 304.5 V(r)
40°
b
? 6.7 -(BEDT  TTF)2I3 ???????????????????????????
??RL = 12:5 k
????(b) ??????????(c)-(r)? Vmax?????????
?????????????
6.3.3 ????
?????????????????????????????????????
????????????? 6.8????????????? 6.3?????????
??????????Rsample?????????C????
Rsample =

1
RL

Vin
Vsample
  1

  1
Rosc
 1
  1
i!C
(6.1)
????????????????????? (C = 0)?????????????
????????????Rosc = 1 M
??????
????? 1 M
?????????? (1V)?????????????????
????? (29 M
)???????????????????? Vmax = 49:3 V??
??????????????????????????????????????
?? [157]?????????????????????? t = 0; 25; 50 ms????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
??????????????????????????????????????
??????????????
????????????????????? 0? 25ms???????????
??????????????????????????ms??????????
???????????????? [165, 156]?Vmax = 60:8 V??????????
????? 2????????????????ms???????????????
????????
49.3 V
48.2 V
60.8 V
81.5 V
98.4 V
148.1 V
197.1 V
247.9 V
304.5 V
347.7 V
393.4 V


= 51.8	kΩ




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(Ω
)
? 6.8 -(BEDT  TTF)2I3??????? t-R??????????????????
??????????????????????????RL = 51:8 k
?????????
?RHigh??????????RLow?????
6.3.4 ??????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????? F ??????????? 0??????????????? 6.9(a)
?????????????? F ???????????????????????
???????R30K = 29 M
??????????????????R295K = 117 

??????????????????????????????
1
R(f)
=
f
R295K
+
1  f
R30K
(6.2)
????????????????????? 6.9????????????????
???????????????? t = 11  12 ms???????????????
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6.3??????????????????????
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(a)
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? 6.9 -(BEDT  TTF)2I3???????????????????????????
????????????(a)????????????(b)??????????????
??????????????(c)??????????????????????????
???????????????????????????? (11 ms < t < 12 ms???
??) ?
????????? 100V??????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????THz??????????
????????
?????????????????????????????????????
??100 V?????????????????????????????????
?????????????????Raman??????????????????
??? [158]?????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????? 2??
?????????? 1/2??????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????
?????????????????????????????????????
184
? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
??????????????????????????????????????
???-(BEDT  TTF)2I3??????????????????????????
????????????????????????????????Raman???
?????? I3???????????????????????????????
?????????????????????????????Ivek???????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????
? 6.10 -(BEDT  TTF)2I3??????????????????????????(a)
????????(b)RL = 51:8 k
, jV maxin = 47:1 k
j??????????????
????????(c)RL = 25:0 k
, jV maxin = 48:2 k
j?????(d)????????
? jV maxin j????(e)????????????????? jV maxin j????
6.3.5 ???????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??Mn??????????? [168]?????????????????????
???????RL = 12:5 k
,Vin = 30 V???????Q0 = 4:3 10 3 W???
???????????????????????????????????????
??????????????
C
@T
@t
= r  (rT ) + j  E (6.3)
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6.3??????????????????????
????????C ?????T ??????????j ??????E ???
?????????????????????????????????????
??????? 6.10???????? d???????????????????
j = 0????????x????????????????? L?y???????
?????????????w???????????????????? Ps(t)??
Ps(t) = Vs(Vin   Vs)=RL???????????????????????????
Q0?????Q0??Q0 = 1tin
R tin
0
Psdt??????????? 20 Hz???????
???????tin = 25 ms??????????????@T@t = 0?????????
???? (6.3)? x  y?????
@2T (x; y)
@x2
+
@2T (x; y)
@y2
=   Q0
tLd

 d
2
 y  d
2

@2T (x; y)
@x2
+
@2T (x; y)
@y2
= 0

y <  d
2
;
d
2
< y
 (6.4)
?????????????????????
T (L
2
; y) = T0;
@T (x; y = w
2
)
@y
= 0
(6.5)
?????????????????????????? 0???????????
???????0:65 W=m K (??? 50-300 K) ??? [159]???????????
???????? 30 K???????????????
?????????????????????????????????????
????? d = 50 m????????L = w = 500 m?T0 = 30 K?????
(6.4)????????????????????????????????????
?? 6.10(b),(c)????(b)? RL = 51:8k
?V maxin = 48:2 V?(c)? RL = 25:0k
?
V maxin = 47:1 V?????????????????????????????????
??????????????????? (x; y) = (0; 0)???????????????
?????????TJoule?????(b)???????Tmax = T0+TJoule = 52:5 K
????(c)?????Tmax = T0+TJoule = 51:9 K?????? 6.10(d)?Tmax?(e)
?Q0?Vmax?????????????????????????????????
???? V maxin  47 V???? Tmax??????????Tmax? 50 K??????
???? TCO = 135 K????????????????????????????
???????????????????????????????RL = 25:0 k
?
V maxin = 350 V???RL = 12:5 k
? V maxin = 200 V???? Tmax > TCO?????
??????????????????????????????????????
?????
?????????????????????????? V maxin ?????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????RL = 51:8 k
???? V maxin = 48:2 V
??????? TCO???????????????????? Tmax > TCO????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
????T ??
T = Tmax   T0 > TCO   T0 = 105K (6.6)
?????????Q0 = 4:02 mW????V maxin = 419:1 V?????Q0 = 24:22 mW
??????Q0? 6.02?????? 6.10(d)???????????????????
????????????????????????????V maxin = 419:1 V ???
????? Tmax??Tmax  30 + 6:02T = 662 K???????????????
????????????????????????V maxin = 419:1 V???????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????
???????? ?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????H = 60 m??????
??????????????????????????????????? A??
A = (d + 2w)H = 3:12  10 8 m2??????? y??????????????
?????????Tcontact?????????????????????????
???
Tcontact =
Q0
2Ahc
(6.7)
????????hc??????????hc????????1103  1106 W=m2K
?????????? [169]?????Tcontact???????V maxin = 48:2 V (Q0 =
24:22 mW) ???????????????? hc = 1  103 W=m2K?????
??Tcontact = 64:4 K??????????? hc = 1  106 W=m2K???????
Tcontact = 0:644 K?????????????????????????????
???????????????? 2rAu = 50 m????30 K??????????
Au = 4 W=cm K??? [170]????????????????????????
??????????????L = 200 m??????????????TAu??
TAu =
Q0L
2r2AuAu
(6.8)
???TAu = 0:5 K????????????????????????????
????????????????????? Sglass = 1 mm2???????????
?? d = 170 m??????? ???????????????????????
?????????????????????????
Tglass =
Q0
2Sglassglass
(6.9)
???Tglass = 0:7 K???????????????? glass = 0:05 W=cm K?
?? [171]?????????????????????1 K???????????
????????????????????????????????
Tmax = T0 +TJoule +Tcontact +TAu +Tglass = 118 K (6.10)
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6.3??????????????????????
????????????????????????Tmax = 53:7 K????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????
??????????????? ???????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????(1)?????
????????(2)?????????????????????????????
???????
(1)????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????????
(2)?????????????????? 33 cm 1??????????????
?????????????? 4.58(c)?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????33 cm 1????????????????????????
?????????????????????????????????????THz
??????????????????????????????????? 33 cm 1
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????
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? 6.11 -(BEDT  TTF)2I3???????-I??????????????????
?????????????????????????
188
? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
6.4 ????????????????
?????????????????????????????????????
????????????? 6.12???????????? I-V ??????DC?
?????????? (I < 10 6 A)??????????????????????
???????????????? t = 12 ms?????????
-(BEDT  TTF)2I3???BEDT-TTF???????????????????
??????????????????????????????????????
???????????? [157, 172, 173, 174]?????????????????
??????????????????????????????????????
?????????? (T;E)??
(T;E) = 0 + 1(ea=U0)
U0=2kBTEU0=2kBT (6.11)
??? [157]?????0?????????????e???????a?????
???????BEDT-TTF??????? ( 0:5 nm)??? [157]?
DC?????????????? 2????????????????????
??????????????0 = 8:6  10 6 
 1cm 1, U0=(2kBT ) = 1:2, 1 =
1:3 10 2 
 1cm 1?????????????????????????????
??????????????????????
??????????????????????? [165]????????????
??????????????????????????????????????
???
(T;E) = 0(T ) + AE
n (6.12)
??????????????????????????????????????
??? 6.12???????????????????? n = 2:2  0:2 ??????
?????????? [165]??????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????
????????????????????-(BEDT  TTF)2I3????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????? [151, 152]?????????????
???????????????????????????????? electrothermal
?????????????????? [175, 176]????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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6.4?????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????
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Cu
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RL
(a)
(b)
? 6.12 -(BEDT  TTF)2I3??????? I-V ??????????????????
11ms < t < 12ms?????????????????????????DC??????
???????? ?????????????????????????????
? 6.13???????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????? [? 6.13(b)]??????????
??????????????????????? (25 m)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????Raman????????????????????????????
???????????????????????
???????????????? I   V ??????????????????
?Ovshinsky?? [177, 178]??????Ovshinsky???????????????
??????????????? (? 6.14(a)[?])????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????? (? 6.14(a)[?])?????????????
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? 6 ? -(BEDT  TTF)2I3???????????????
thVV >0=V thVV >>thVV ≈thVV <(a)
or
(b) (c) (d) (e)
? 6.13 -(BEDT  TTF)2I3???????????????????????????
??????????-(BEDT  TTF)2I3???????????????????
?????????
? 6.14(c)??Ovshinsky??????????????????????????
??????????????? [phase (i)]??????????????????
????????????????? [phase (ii)]????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????? [phase (iii)]??????????????????
????????????????????? [phase (iv)]?????RL = 12:5 k
,
Vmax = 304:5 V????????????? [? 6.7(r)]????????
6.5 ???
??????-(BEDT  TTF)2I3??????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????
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6.5????
Low current limit
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Weakened CO region
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Metal region
Homogeneous Current Distribution
Ambiently Inhomogeneous Current
Localized Current Path
Homogeneous Current
Phase (i)
Phase (ii)
Phase (iii) Phase (iv)
(a) (b)
(c)
? 6.14 ??????Ovshinsky?????????(a)[?]?????????????[?]
???????????? [178]?(b)?????? [178]?(c)-(BEDT  TTF)2I3??
??????????????????
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?7? ??
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
?????????0.1{10 THz????????? (????????)??????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????
?????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????(1) ????????????????????????????
?????(2) ???????????????????????????? 2???
???????????
? 2???????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????Raman???????????
? 3???????????????????
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???????????????????????????????????????
??4??????????????????????????[D  55DMBP][Dia]?MBI?
DCMBI???????????? -(BEDT  TTF)2I3?'-(BEDT  TTF)2IBr2?
???????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????? Raman??????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????PhMDA?????????????????
???????????????????????????????????????
???????????????????????? ZnTe??????
????DCMBI????????????????????????????Ra-
man????????????????????????????????????
?? Raman????????????????????????????????
????????????????????????????????? Raman?
??????????????????????????MBI??????????
Raman???????????????????????????????????
?Raman???????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????? (2)???
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
? 5????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????-????????DCMBI?
MBI????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????? 100 m???????
??????????????????????????????????????
??????????? (????????????????????????)??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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??????????????????????????????????????
????????????????????? (100)??????????????
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??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????BEDT-TTF???????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????THz???
??????????????????????????????????????
?????????????
??????????????????????????????????????
??????? 30??????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????? ZnTe???????????????????????????
?????????????Raman??????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
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? ?A ?????-TeO2?????
??Raman???????
??????????
?????????????????????????? -TeO2???????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????3 THz??? 0.25 THz
??????????????????????????????????????
?????????????????????????????????3.71 THz?
????????????????Raman???LO??????? (ELO)????
??????????????????Raman?????????????????
???????????????????????????Raman????????
????????????????
A.1 ??
?????????????????????????????????????
????????????????????????? [179, 180, 181]???????
??????????????????????????????????????
?????????????????? [180, 181]??????2?????????
??????????????????????????????????????
???????? [182, 183]? ????????????? [184]?100 THz????
???????? [185]??????????Te [34, 35], GaAs [186], GaAs/AlAs??
???? [187], (Pb,Cd)Te [188], InSb [189, 190, 38], Li(In,Ga)(S,Se) [37] ?????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???
????????????????????????????????????2?
???????????????????LO??????????????? [191]?
???????????????????????????????? PNL????
???????????????Te?GaAs??????????????????
??????PNL??????????????????????????????
???????? [34, 35, 187, 188, 189, 190]?????Te????????????
200
?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
???????????????????A1(LO)???????????????
????????????? [34]???????????????????????
???????????Raman????????? LO????????Raman?
? (ISRS)[192]???????????????InSb [38]? Li(In,Ga)(S,Se) [37],??
??????????????????????????????????????
????? ISRS??????????????????ISRS??????????
??????????????????????InSb??????????????
?????????????????????????? PNL??????????
??????????????ISRS??????????????????????
???????????????????????????????Raman????
?????????????????????????????ISRS???????
???????????????????????????????????????
????????Raman???????????????
????????-TeO2??????????????? ISRS????????
?????????????????Te? InSb????????????????
??????????-TeO2?? 0.33 m?? 6.5 m?????????????
?? [193, 194]. ???????????? 800 nm???????????????
???????????????????????TeO2 ??? [195]? ?? ?
[196, 197]?? 3???????????????????????TeO2???D4
(422)???????? [195]??A.1(a)?????-TeO2????????????
-TeO2?????????? 4??TeO2???????????????????
???????????????? (110)????? (101)???????????
A.1(b), (c)????????????-TeO2??????????????????
???????????????? [198]????-TeO2?????????????
??????? [198, 199]???????????????????????????
????????-TeO2???????????????????????????
?????????? 1.064 m? 0.59 pm/V [200] ??? 0.69  0.08 pm/V [201]??
????-TeO2?????????????????????????????
???????????? -TeO2?????????????????????
??????????????????????????????????????
?????3 THz??? 0.25 THz???????????????????????
? 3.71 THz??????????????????????Raman????ELO
??????????????????????????Raman?????????
????????????????????????????? ISRS??????
??????????????????????
???????????????????A.2?????? -TeO2??????
??????????????????????????????????????
??????????????A.3?????????????????A.4????
??????????????????????????????A.4.1???Raman
????????A.4.2??????????????-TeO2??????????
?????????A.4.3?????????????????????????A.4.4
201
A.2? -TeO2?????????????
[010]
[100]
[001]
Te
O
[110]
[001]
(110)
[101]
[010]
(101)
(a) (b)
(c)
? A.1 -TeO2??????(a)????????(b) (110)??(c) (101)???????
????????
??????????A.5?????????0 ps???????????????
??????????????????????????? (A.5.1?)???????
??????????????????????????????????????
?????????????? (A.5.2?)????????????????????
A.5.3?? 3.5 ps????????????????A.5.4?? 3.71 THz?????
?????????? ISRS?????????
A.2 -TeO2?????????????
?????????????????????????????????????
???????-TeO2????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????? PNL??????????????????????????????
??????????????????????ZnTe??????????????
??????????????????????? [202]?-TeO2????????
????????????(2)yzx = (2)yxz =  (2)xyz =  (2)xzy ??? [201, 203, 204]???
202
?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
?????????????? d??????????PNL??? (A.1)??????
PNL = 0
264 0 0 0 d14 0 00 0 0 0  d14 0
0 0 0 0 0 0
375
2666666664
E2x
E2y
E2z
2EyEz
2EzEx
2ExEy
3777777775
: (A.1)
????0????????Ex, Ey, Ez????????????????????
? x, y, z?????????????????A.2???????????????
?X??????? Y ????????????? ??X????? [010]???
?????????????????????????E0?X?????????
(E0 k X)?(101)??????????? PNL? ?????? (A.2)????
PNL =
264 P110P010
P101
375 = 0d14E20
264  
p
2 sin  cos 
sin2 
0
375 : (A.2)
???E0 k Y ???????????PNL? ?????
PNL =
264 P110P010
P101
375 = 0d14E20
264
p
2 sin  cos 
cos2 
0
375 : (A.3)
????
A.3 ????
?????????? 0.5 mm? (110)?-TeO2?????? (E! k [001])????
(E! k [110]) ????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????FT-IR ????????
????????FT-IR ????????? 40-7000 cm 1 ???????????
??????????????????????? Ti:Al2O3???? (???? 800
nm???????? 80 MHz????? 100 fs) ????????????????
???0.5 mm ?? (110) ? ZnTe ???????????????????????
??????GaAs(LT-GaAs)?????????????0.5-5 eV????????
???????????????????????????????????Raman
?????????????????????He-Ne ???????? [?? 632 nm
203
A.4?????
(1.96eV)]???????????????????????????CCD ????
?????
???????????????????????????????????? (101)
?? -TeO2????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????
??????????????LT-GaAs ???????????????Ti:Al2O3
????????????????????????????25 m??????
???????????????????????????????? 30 mW??
??LT-GaAs?????????????????????????? THz???
??????????????????????????????????????
?? 100:1 ?????????????????????????????????
??????? 1 ?????X ????????????????????????
?????????
A.4 ????
A.4.1 ???????
?????????????????????????????? [?A.2]??A.2(e)
??0.5-5 eV ????R?????????E! k [001](????) ?E! k [110](??
?)??(110) ?????????????E! k [110](f) ?????????????
T ?????????3.7 eV ????R??????? T ?????4 eV ???
??O2p????Te5s??????????? [194, 205, 206]?E! k [001]???4.28
eV ???????????????????????E! k [110] ??????4.26 eV
?????????4.81 eV?????????????????????????
[205]????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????? i?????? fi??????????????A.2??
???????????????????????????????????????
A.2?????????????????????????????? no ?????
?????? ne??????????????A.2(g) ????3.6 eV ??????
???????????????? 800 nm ? ne   no = 0.16 ????????? no
? ne???????????? (1.2-3.1 eV) ??????????????????
??? [205] ????????????????[101] ???????ng??????
?????????A.2(g) ????????????????? n = (ne + no)=2?
???????????????? ?????ng = jn dnd j??????????
???????????????????????  = 800 nm[?A.2(g),(h) ???
?] ?? ng??2.52 ????????????????????????????
????????????  =  1
d
ln( T
(1 R)2 )?????????? [?A.2(h)]??
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
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? A.2 (110) ?-TeO2?????????????????????????????(a)
FT-IR ?????????????E! k [001] (?) ?E! k [110] (??) ???? (R)
???????????????????????????????????????????
(4.10.2) ??????? (T ) ?????????????????????????????
(c) ??? n?(d)???????????????????????????n???
????????????????????????????????R?????????
?????????????????(c) ????????????800 nm ???????
???????(e)???????????????? 0.5-5 eV ?????E! k [001](?
?) ?E! k [110](??) ???????????????????????????????
?????(f) ?????????(g) n?(h) ????????????????????
???(g) ????????? ng ??????????(g) ? (h) ???????????
????????????????????????????????? (1.55 eV)????
???d ?????? (0.5 mm) ????-TeO2??3.6 eV ???????? [194]?
?? 800 nm ?????????????????????????? ( 1 cm 1)?
? A.2(b) ????????????????????? E! k [001] (??) E! k
[110] (??) ?????????????2.5 THz ????????????????
E! k [001]???2.0 THz ??????????????????????????
???????????????????????? ? n???????????
????????A.7??????
????????? o? e????????A.2(d)????no? ne??A.2(c)
?????????2.0 THz ????E! k [001]???E! k [110]????????
205
A.4?????
? A.1 -TeO2???????????????????????????????????
????????????????? 1?????????? 1 = 3:47?E! k [001]??
1 = 3:42?E! k [110]?????
Mode i Conguration !i (eV) i (eV) fi
1 E! k [001] 4.274 0.344 0.374
2 4.851 1.308 1.767
3 E! k [110] 4.291 0.345 0.159
4 4.701 0.919 1.336
? [?A.2(a)] ????????????????????????????????
????????????????????E! k [110] ? 3.7 THz ????????
??????E! k [001]?? 2.5 THz ???????????
1.924 THz ????????? [?A.10] ??????????????????
???????????A.7????????A.2(a) ? 5 THz??????????
???????????????????????????????????????
??????? n? ?????????????A.2(c)?(d) ?????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????
o?????????3.66 eV ????????????????????no??
???????????????????????????? ne? e??????
????2.58 THz ?????????????????????????-TeO2?
????????????? [207] ???????
-TeO2??????????????????????????????????
??????????? (factor group analysis) ??4A1+4A2+5B1+4B2+8E??
? [207, 208]?. ?A.3?????????????????????????????
A2????????????????????Raman??????????E??
??????????Raman???????????????????e????
??? 2.58 THz ??????????A2??o? 3.66 THz ?????E????
???
A.4.2 ??Raman?????
???????????????-TeO2???Raman ????????????
??????? [208, 209, 210, 211]???????????????????????
????(001) ????Raman ????????????????????????
?????????????????????????????????Raman??
????????? [208]??????????????????????? Raman
???????????????????????
???(110) ???????????????????????????????
?????? -TeO2?????????????Raman??? hyper-Raman ??
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
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? A.3 ???????-TeO2???Raman??????????????????(a)-
(f)Raman ??????????????????????????? ???????
Raman?????????????????????????????(g) ???????
????????????(a),(g) ??????????????Raman??, ????
???????????
?????????????????? [211]??????Raman ????????
???????????????????????????????????????
?????Raman ???????????????????????-TeO2 ?
Raman ???????????????????D4 (422) ?Raman ??????x,
y, z ????? [100], [010], [001] ?????????????????????
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A.4?????
A1 =
0B@ a 0 00 a 0
0 0 b
1CA ; B1 =
0B@ c 0 00  c 0
0 0 0
1CA ; B2 =
0B@ 0 d 0d 0 0
0 0 0
1CA ; (A.4)
Ex =
0B@ 0 0 00 0 e
0 e 0
1CA ; Ey =
0B@ 0 0  e0 0 0
 e 0 0
1CA ; (A.5)
????a, b, c, d, e?????????????? [208]??????Raman ???
?????????(110) ???????(101) ?????????????????
?????????????? (110) ????x0, y0, z0??????????Raman
??????????x0, y0, z0?????? [110], [110], [001]???????? (A.4)
?Raman ???????????
A01 =
0B@ a 0 00 a 0
0 0 b
1CA ; B01 =
0B@ 0  c 0 c 0 0
0 0 0
1CA ; B02 =
0B@ d 0 00  d 0
0 0 0
1CA ; (A.6)
E 0x =
1p
2
0B@ 0 0 e0 0 e
e e 0
1CA ; E 0y = 1p
2
0B@ 0 0  e0 0 e
 e e 0
1CA : (A.7)
???????(101) ???Raman ??????????????????????
x00, y00, z00???????????x00, y00, z00??????[101], [010], [101]????
?????????????? (A.4)?Raman?????
A001 =
1
2
0B@ a+ b 0  a+ b0 2a 0
 a+ b 0 a+ b
1CA ; B001 = 12
0B@ c 0  c0  2c 0
 c 0 c
1CA ; (A.8)
B002 =
1p
2
0B@ 0 d 0d 0  d
0  d 0
1CA ;
(A.9)
E 00x =
1p
2
0B@ 0 e 0e 0 e
0 e 0
1CA ; E 00y = 1p
2
0B@  e 0 00 0 0
0 0 e
1CA : (A.10)
????? (A.3) ??? (A.8), (A.6)?????????Raman?????????
?A.4.2(a-f) ??????????????? 1.5{7 THz ?Raman???????
?????A.4.2(a) ???????????????????? 2 cm 1 ?????
?????????? 1332 cm 1 ????????????????? x0(z0; z0)x0
? Raman????? [? A.4.2(a)] ???4.46 THz ???????????? A.2
208
?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
? A.2 Raman???????????????????????-TeO2???????
???????????ELO?????????????????????????????
??????THz????
Selection Rule Congurations Representations A1 A2 B1 B2 ETO ELO
Raman x0(z0; z0)x0 A1 4.46 { { { { {
x0(y0; y0)x0 A1 +B2 4.49 { { 4.65 { {
x0(y0; z0)x0 ELO { { { { { 3.71,
5.92
x00(z00; z00)x00 A1 +B1 + ETO 4.48 { 1.88 { 3.67, {
5.26
x00(y00; y00)x00 A1 +B1 4.48 { 1.88, { { {
3.77,
5.32,
6.33
Infrared E! k [001] A2 { 2.58 { { { {
E! k [110] ETO / ELO { { { { 3.66, 3.71,
5.37, 5.90,
6.48 7.09
Terahertz
Radiation E! k [010] Unknown { { { { { 3.71
????Raman ????????????????A1?????????????
???????????4.46 THz ?????A1??????????????
3.71 THz ??????????????x0(z0; z0)x0?? [?A.4.2(b)] ?????
??????????????????????x0(y0; z0)x0 ????????E ??
? (ELO) ??????????A.4.2??3.71 THz?5.92 THz ?????ELO??
?????4.46 THz????????????x0(z0; z0)x0 ??????A1????
?????????????? x0(y0 + z0; y0 + z0)x0 ????? [?A.4.2(c)] ????
?????????3.71 THz?5.92 THz? 2??ELO?????? x0(y0; z0)x0?
?????????????ELO???????????ELO?????4.49 THz
?4.65 THz ????????????????Raman ??????x0(y0; y0)x0 ?
????????????? [?A.4.2(d)]?
?????????A1???B2 ?Raman ???????A.4.2????????
??????????x0(y0; y0)x0??????????????? (4.49 THz) ??
x0(z0; z0)x0 ?A1??? (4.46 THz) ????????????x0(y0; y0)x0?????
???4.49 THz?4.65 THz ??????????A1?B2??????????
?????????????????A.11(a) ??????? (110) ??????
???????? '???????Raman ??????????????????
????????X ? (????)?Y ???????????'????? [110] ?
?X??????????????A.11(a),(b) ??????Ei k Es?Ei ? Es??
????????1.5{7 THz ?Raman ?????????'???????????
Ei????????Es?????????????????Es?X????????
Ei?X????? Y ????????Raman?????????????'???
?????? (A.11) ????????Ei k Es????Raman???????? I?
'?????
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(a)
Ei || Es
Ei ⊥ Es (b)
()()
()
( +  + )
A1
ELO
B2
A1 ELO
B2
? A.4 -TeO2?Raman ????????(a), (b) ??????Raman ???????
? 1.5{7 THz ??????????? '???????(a) ? Ei k Es?(b) ?Ei ? Es
?????????(a) ??????(110) ???????Raman ???????????
??????Ei?Es????????????????????????????????
?????????????????? (A.11), (A.12) ????????????????
?????????????A1, B2, ELO ??????????????????????
?????????
Ik = (a cos2 '+ b sin2 ')2 + d2 cos4 '+ 4e2 cos2 ' sin2 ': (A.11)
????????' = 0?x0(y0; y0)x0,??' = 45?x0(y0+z0; y0+z0)x0??, ' = 90
? x0(z0; z0)x0?????????? [?A.4.2(a)???]???? Ei ? Es?????
? I? '?????
I? = ( a+ b)2 cos2 ' sin2 '
+d2 cos2 ' sin2 '+ e2(cos'2   sin'2)2: (A.12)
???????????' = 0? x0(y0; z0)x0?????????? [?A.4.2(b)??
?]???A.11(a),(b)???????? (A.11)?(A.12)????? I ?'??????
??????????????????????????? '?????a, b, d, e ?
Raman???????????????????????????????????
????????A1, B2, ELO???? Raman????? '??????????
?? x0(y0; y0)x0???Raman ??????? [?A.4.2(d)] ??????4.49 THz
?????A1??4.65 THz ?????B2???????x00(z00; z00)x00 ?????
[? A.4.2(e)] ??????????1.88 THz, 3.67 THz, 4.48 THz, 5.26 THz,
??????????B1, ??? E??? (ETO), A1, ETO ???????? A.3??
x00(y00; y00)x00[?A.4.2(f)] ??????B1 ????????????ETO??????
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-TeO2???????Raman???????????????
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(a) Osc. Comp.
(3.2−5.0 THz)
Single Comp.
(0−3.2 THz)
 = 0°
E ω || Y, ETHz || X
 = 0°
E ω || Y, ETHz || X
? A.5 ?????????????? (101) ? -TeO2???????????????
??(a) ?????(b)E! k Y ? = 0???????????????????????
(c) ????????????????????????
????????????????????(110) ??(101) ???????????
??????? ([208, 211])???????Raman ??? ETO??????? (3.66
THz ??? 5.37 THz) ? o????? [?A.2(g)] ???????????????
???????????A.5.4 ?????ELO???? ISRS ??????????
??????????????
A.4.3 -TeO2?????????????
?A.5(a)??-TeO2????????????????????????????
??????(101) ????? [010] ????X ?????????????????
??????????? Y ???????????????????? LT-GaAs ?
?????????????????????????X????????????
ETHz??????????? (ETHz k X)??A.2(h) ??????????????
?????????????????? 800 nm??????6 mm???????
??????????????? 0.5 mm? 12?????-TeO2?????????
?????????????????????????A.5(b) ??????????
??????????????(101)? -TeO2?????????????????
??????0 ps ???????0.3 ps ???????????????????
??????????????????0.27 ps ???????? 3 ps ??????
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? A.6 -TeO2???THz ????????????????????????????
??????????? (0{3.2 THz) ???ETHz ??(a) E! k Y (EXYTHz) ??????
????????????(b) E! k X (EXXTHz)????????????????????
????????????????? 0{3.2 THz ??????????????(c) EXYTHz
????????????(d) EXYTHz???????????????? 3.2{5.0 THz ??
???????????????????????????(e) EXXTHz ??????????
????????(f) EXYTHz ????????????????EXYTHz ?????? (A.16)
?????EXXTHz?????? (A.14) ????????????????????????
???
???3.5 ps ???????????? 2 ???????????????0.27 ps
???????8 ps ????????????????????T???????
??????????????????????????????????????
????????????0.01 THz ????100 ps ???????????????
??????A.5(c) ?????????????3 THz ???????0.25 THz ?
?????????????????????3.71 THz?????0.1 THz. ?
??????????????????????????????1.6 THz ???
?????3.71 THz ????0.07 ?????????????3.71 THz ????
???????????????????? 3 THz ???10 ?????????
??????????????????A.5.4??????3.71 THz ???????
A.5(b) ??????????0.27 ps?????????????????????
????????????????????????????????(1) 0 ps??
?????????????????????????A.5.1??(2) ???????
????????0.25 THz ?????????????????A.5.2??(3) 3.5
ps??????????????????A.5.3 ??(4) 3.71 THz ????????
?????????????A.5.4??????
-TeO2??????????????????????????????????
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
????????? ZnTe ??????????????0.5 mm?? (110) ? ZnTe
???????????????????-TeO2 ???????????????
??????ZnTe ? 1/300 ???????-TeO2?????????????0.59
pm/V[200]??? 0.69 ? 0.08 pm/V (?? 1.064 m) [201]?????????ZnTe
? 50{120 pm/V [212, 213]?????????-TeO2 ?????????????
???????????????????????????????-TeO2????
????????? 800 nm????????2.2???? [?A.2]?????????
???????????????????????????????????????
??????????????????????????????A.5.2??????
A.4.4 ????????????????????????????
??
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????-0.8 ps?? 2.7 ps ??????????????????
???? [?A.4.2]??? ????? [010]??X ???????????????
???????????????????????E!??X ?????? Y ???
?????????????????????X????? (ETHz k X) ??????
? A.6(a), (b) ??E! k Y (EXYTHz )?E! k X (EXXTHz)??????????????
???????????????????????? 0{3.2 THz ?????????
?? 0 ps ?????????????????????????????EXXTHz??
EXYTHz???? ????????EXYTHz?????? 10? 190???????
??????????????EXXTHz? 50? 130???????? 60?
240 ??????????????????????? = 0??????EXYTHz?
?????????????????? (A.16) ?????????????????
????????? 0{3.2 THz ???? ????????????????????
???????????A.5.1????????????????????? ???
??A.4.2(d), (e) ?????????????EXYTHz?EXXTHz ???????????
????????????A.4.2(c)????????????????? 3.71 THz ?
??????????? 3.2{5.0THz ????????????A.6(f) ?? = 0?
?????????3.2{5.0 THz?????????????????EXXTHz ?EXYTHz ?
??????????????A.6(a)-(c) ???????????????????
??  ????????????????????A.5.4??????????
A.5 -TeO2???????????????????
A.5.1 0 ps??????????????????????
?????0 ps????????????????THz?????? ??????
????????????????????????A.2?????????????
213
A.5? -TeO2???????????????????
???????????-TeO2????????????????????????
?????????????????? (?A.2)???????? 800 nm????
n = no   ne = 0:16???????????? (A.1)?????????????
??????????????? (A.1)???? P010??E!? [101]???????
????????????????????? P101?E!? [010]??? [101]???
???????????????????????????????????????
P101????????????????????????????????????
????? c??c  (no+ne)=2 no  5m???????????????????
???????????? 101????????????????????????
????????????? (A.1)???? P101????????????????
??????
?????E! k X????????? PXNL???????????
PXNL = P010 = 0d14E
2
0 sin
2 : (A.13)
???????????????THz?????? ETHz? X ????? (EXXTHz)?
???????? (?A.5)???????EXXTHz?
EXXTHz / 0d14E20 sin2  cos : (A.14)
??????E! k Y ???????????P YNL??
P YNL = P010 = 0d14E
2
0 cos
2 : (A.15)
??????????Y ????ETHz (EXYTHz)??
EXYTHz / 0d14E20 cos3 : (A.16)
????? (A.16)???EXYTHz? ????????????A.6(a)????????
???? = 0??????????? 180??????????????EXYTHz? 
?????????????????? [? (A.16)] ?????????????? 
10??????????????EXXTHz? ????? (A.14)??????????
A.6(b)?????????EXXTHz? ??? [?A.6(b)???]?????????
10????????
??? 10 ?????? -TeO2 ??? 800 nm???????????????
-TeO2??????????????????????????????????
??????????? 800 nm?? 48.5/mm??? [194]????????????
?????????????????? [101]???????????????? 45
???????????????? 0.5 mm???????????????????
??????????? 48.5/mm  0.5mm  (cos45)2???????? 10?
????A.6(a)???????? 10??????????EXYTHz?? (A.16)??
??????????????????????EXYTHz? ????????????
??EXXTHz? ?????????????? (A.14)???????????????
?????????? [?A.6(b)]?
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
???? (A.16)???EXYTHz???????? (/ E20)?????????????
???????  = 0???????EXYTHz??????????????????
? [?A.6(c)]?
?????????0 ps?????????????????????????
(A.14),(A.16)????????????????????
A.5.2 ????????????????????
?????????????????????????????????Hinst??
??????????????????????????????????????
??? LT-GaAs????????????????????Hinst?????????
A.9????????A.5.2???????Hinst? 1.6 THz???????? 4.0
THz???????????A.5(c)???????????????? 0.25 THz
??????????????????????????????????????
??????????? lc??????????lc??
lc =
THz
2jng   nTHzj ; (A.17)
?????? [54]?????THz??????????????????nTHz???
???????????-TeO2????????????????????????
???? [? (A.1)]??????lc????????????????????? nTHz
??? no??????? 800 nm???? ng?? 2.52?????? [?A.2]???
???A.2(c)?????????????lc?????????3.70 THz?????
????????????????lc  28 m????lc??????????0.5
THz?140 m???????????????????????(1)lc? lTHz??
????????(2)?????????? no?????? ng? no???????
??????
3.66 THz??????ETO?????????????? [?A.2(d)]??????
?????????????????????????????Lgen??? [41]??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????Lgen = d?????????????????????????????
??????????? o???? Lgen???????
Lgen =
 
1 + exp( od)  2 exp
  o
2
d

cos
 
!
c
j no   ng j d
 
o
2
2
+
 
!
c
2
(no   ng)2
!1=2
: (A.18)
?????A.5.2(c)??Lgen?????????????????????????
??ETO???? 3.7 THz??????????Lgen???????????????
3.7 THz????? 8 m????????0.5{3 THz???Lgen????????
????????????? 0.25 THz,????? (A.18)? cos?????????
??????????????????????????????????????
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? A.7 -TeO2??????????????????????????????????
???????????(a)?????????????????(b) ??????? lc?(c)
?????Lgen???????(d)????????????????????(e)????
???????????????????
????????????????????????????3 THz??? jno   ngj
 2.2??????????????????
Lgen????????????????Hinst??Hinst  L2gen??Lgen?????
??????2???????????A.5.2(d)????Hinst?????A.9???
????????????????A.5.2(e)??????????????????
??????????????????????? 3.71 THz???????????
?????????3 THz???????????? 1/5000????????????
3.71 THz??????????????????????????????????
????????ISRS?????A.5.4??????
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
A.5.3 3.5 ps???????????
?????3.5 ps????????? [?A.5(b)]???????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????? 2??????
???t??t = 2ngd=c????t = 2nod=c???????????c????
d??????????ng  2.52??? 800 nm??no  4.6?2 THz???????
?????????????????????????t  7.0 ps????????
?????????????????????t  15.3 ps???????????
????? 3.5 ps??????????????????????????????
????????lc?Lgen? 10{100 m????????????????????
??? [?A.5.2(b), (c)]??????????????????2??THz?????
???????????????????A.10.2????????????????
?? 2????????? t??t = jno   ngjd=c??????????????
?????? 3.5 ps?????????t?????????????A.5(a)?
???????????A.5(b)? 0 ps?3.5 ps?????????????????
?????????????THz????????????
A.5.4 ?????????3.71 THz???????????
?????????????????????????????? 3.71 THz???
??????????????????????????????????????
???lc?Lgen???????????????????????????????
? ng  nTHz??????????????????????????ZnTe????
?????-?????????????? [214]?Bi4Ge3O12????? F2????
???? [71]?????????????????????????????-TeO2
??????3.71 THz? lc?Lgen???????? [?A.5.2(c), (d)]????????
?????????????????????????????????? 3???
????????lc?Lgen?????????????? 3.71 THz????????
?????????
3.71 THz????????????????????????????????
?????? (2)??????????-TeO2? (2)[? (A.1)]??????????
PNL?????????????????????????????????PNL??
????????????????ETO ??? [207]??????????????
A.8??3.71 THz?????????????????????????A.8(a)??
?????? ????????{Im [1/]????????????????A.3?
???????????????????????????????? A.8(b)???
x00(z00; z00)x00???x0(y0; z0)x0????Raman????????????????ETO
????ELO??????????????????? k??????????? (
2 cm 1) ??????ETO?Raman???????? ?????????????
?????????????????????????ETO?????????(2)?
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E ω || [110]
(a)
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? A.8 -TeO2???????????????????????????????????
(a)???? ????? (??)?????? Lgen ????? (??)?(b)x00(z00; z00)x00
????? x0(y0; z0)x0???????????Raman??????(c) ????????
???????????????????????? k???????????????(c)
????????????? ISRS????????
?????????????????????????????? 3.71 THz????
?????????????
3.71 THz????????????ISRS???E??????????????
????????? [192, 39]????????????????ISRS??????
??????????????????????????????????????
??Raman????????????????????????? 1???????
???????????????? q = 0??????LO????????????
A.8(c)???????????????????????????????????
[?A.8(a)???]?Raman?????? x0(y0; z0)x0???????????????
????ISRS????????????????????????????????
??????????
ISRS???????????????????????????????????
??????Raman??????????????????????? (? 4 THz?
?)?????Raman?????????????????????A1, A2, B1, B2,
E?????????A1, B1, B2????????????????PNL?????
??????? [204]?A2??Raman?????????ISRS??????????
???????????????????????????????????E??
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?? A ????? -TeO2???????Raman???????????????
??
???????
????????????????????????????????EXYTHz?EXXTHz
???? [?A.6(d), (e)]??Raman??????????????????????
????j1i, j2i, j3i??????????????????????????j3i????
j1i?? j2i??????????Mjk = h2jjj3i h3jkj1i???????Mjk????
?Raman??????????j2i?? j1i?????????????Ai = h1jij2i.
?????????????????? x??????????Axi = (; 0; 0)????
????????AxiMxjk???????
AxiM
x
jk =
264 0 0 0 e 0 00 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
375 : (A.19)
???????Ey???????????????? y??????????Ayi =
(0; ; 0)????????????AyiM
y
jk???????
AyiM
y
jk =
264 0 0 0 0 0 00 0 0 0  e 0
0 0 0 0 0 0
375 : (A.20)
?????????AxiMxjk + A
y
iM
y
jk??????
AxiM
x
jk + A
y
iM
y
jk =
264 0 0 0 e 0 00 0 0 0  e 0
0 0 0 0 0 0
375 : (A.21)
???????AxiMxjk+A
y
iM
y
jk????????? (A.1)?(2)??????????
??ISRS?????????????? ???????????????????
????????????A.6(d), (e)?????????????????????
?????????????????????-??????????????????
?????????????????????????? n????R???? T ?
???????????????Raman??????????????????n?
????RjklE!kE!l ???????????Rjkl?Raman?????[180]?????
?????????? LaAlO3 [215]?????GaAs/AlGaAs?????? [216]?
????????? Raman?????????????????????????
?????????n????????????????????????????
???????????????????????????? ????????-?
???????????????Raman????????????????????
[215, 216]?
A.6 -TeO2???????????????????
???????????? -TeO2?????????????????????
??????????????????????????????????????
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A.7????????????????????????????
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? A.9 -TeO2??????????????????????????????????
????0.5mm?? (110)?ZnTe?????????????????????????
??????????????E! k [001]??????????????????????
?????E! k [110]??????????
??????????? 0.25 THz??????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????? 3.71 THz?????????????????????
?????????Raman??????????E???????????????
Raman???????????????????????????????????
????????? Raman?????????????????????????
???
A.7 ???????????????????????
????
?????????????????????????THz??????????
??????????????????????????????????????
???????????A.6?????(110)? ZnTe??????????????
??????????????????????????????????????
???E! k [001](??)?E! k [110](??)???????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????????????? T ?????????? ????
??? p
T exp( i)  Esample
Ereference
; (A.22)
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? A.10 ???????? (FT-IR)?????-TeO2????????????(a)E! k
[001] (????E! k [110]?????????????????????????????
???????????????????????????A.3??????(b) ???n?(c)
???????????
???????????????????Esample?Ereference???????????
????????????????????????????????????? T
?????????A.2(b)??????????????????????????
???Esample=Ereference?????? ~n???
Esample
Ereference
=
2
~n+ 1
2~n
~n+ 1
exp

 i!
c
d(~n  1)

; (A.23)
?????????????!??????c????????d??????????
~n(= n+ i)??????????? FFT???????????????????
?????????? T ? ?????????? (A.23)???????????
??~n?????
A.8 ???????????????????
? A.10(a)??FT-IR???????????? 7{60 meV??????????
???E! k [001]??????????E! k [110]?????????????R??
??????????????????????????????????????
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A.9?????????
? A.3 -TeO2????????????????????????????????????
E! k [001]?? 1 = 5:38?E! k [110]?? 1 = 5:25???.
Representation Mode i Conguration !i (THz) i (THz) fi
A2 1 E
! k [001] 2.534 0.150 9.436
2 7.804 0.375 0.659
3 9.652 0.306 3.760
4 18.14 0.685 2.873
E 5 E! k [110] 3.660 0.111 0.654
6 5.314 0.155 6.958
7 6.400 0.361 2.404
8 9.052 0.310 4.181
9 9.797 0.495 0.574
10 11.73 1.064 0.071
11 18.83 0.561 1.655
12 22.93 0.498 0.184
??????????? (!)??? 1(!)??? 2(!)?????? N ??????
???????????????
1(!) = 1 +
NX
i=1

fi!
2
i (!
2
i   !2)
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (A.24)
2(!) =
NX
i=1

fi!
2
i i!
(!2i   !2)2 + 2i !2

; (A.25)
????1, i, !i, fi?????????????????????????????
?????????7{100 meV??????R????????A.3???????
?????????????????E! k [001]??N = 4, E! k [110]??N = 8?
????????????????????????n?????????????
??A.10(b),(c)???????????????????? (???? [207])???
???????????????A2??????????E! k [001]???????
??E??????E! k [110]????????????????????????
??????????E?A2?????????????????????????
? n? ???A.2(c), (d)??????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????
A.9 ????????
?????????????????????????????????????
?????????????????????????????????GaAs (LT-
GaAs)??????????????????? [42]???????????????
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? A.11 ??????????????????????????ZnTe, GaP??????
????THz?????????????????(a) ????GaAs (LT-GaAs) ???
??????????????????????????????????????? (t)
??????? [? (A.27)]?(b) ???? !H(!)????????????(c) ????
????????????????????????? ITHz(!)????????????
Ires(!)(/ !2jH(!)j2)?(d) ????????THz??????ITHz(!)!2jH(!)j2)?
????0.5 mm? (110)?ZnTe????????????????????????0.2
mm? (110)?GaP???????????????????????
?????????????????????????LT-GaAs??????????
????????? [44]???????????????????????????
???????? [43]?????????????????????????LT-GaAs
??????????????????????????????LT-GaAs????
??????????????????????????????????????
?????
I(t) = I0 exp( 2t
2
 2
); (A.26)
???? ??????????????????????????? ( = 100 fs)?
???????????? LT-GaAs????????? (t)?
(t) = 0 exp(  t
c
) (t > 0);
= 0 (t  0); (A.27)
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A.10???????????????????
???????????c???????????????-???????????
?? [45]???? c = 0.3 ps?????????????????????????
???(t)??A.8(a)????????????H(t)??(t)? I(t)??????
???????????
H(t) =
Z 1
 1
dt0I(t0)(t  t0); (A.28)
?????A.8(a)???????????????????H(!)??H(t)????
????????????????
H(!) =
Z 1
 1
dt exp( i!t)
Z 1
 1
dt0I(t0)(t  t0): (A.29)
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????H(!)? !???? !H(!)??
?????????? [?A.8(b)]???????LT-GaAs?????????? Ires
??!2jH(!)j2????? [?A.8(c)]?Ires? 0.6 THz???????? 4 THz??
?????????
?????????????????????????????????????
????????????????????? PNL???????????????
????PNL???????????????????????????? (A.26)?
??????????????????????????????????????
???????????????? ITHz(!)??A.8(d)???? 2.3 THz????
???????????? Iinst??Ires  ITHz???????????A.8(d)???
??????? Iinst????
????? Iinst??0.5 mm? (110)? ZnTe?0.2 mm? (110)?GaP?????
???????????????????????????????A.8(d)????
ZnTe?GaP? lc? 1 mm???????? [203]????????????????
???????????????????????? ZnTe?(2)?????? 3 THz
?????????? [43]?ZnTe?GaP???????????????????
???????Iinst??????????????????????????Iinst??
????????ZnTe? 3 THz????????????????????? 3.7
THz??????????????   90 cm 1?[217]?????????
A.10 ??????????????????
?????E! k Y? = 0??????????THz???? [A.12(a)]? 3.5 ps
??????????????????????????? 3.71 THz???????
????????? 3.2{5 THz??????????????? [A.12(b)]?-0.5 ps?
??????????????????? 3.2{5 THz????????? 3.2 THz?
??????????????????????????????0 ps? 3.5ps? 2?
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? A.12 E! k Y?  = 0?????? -TeO2??????????????????
??????????????????(a)???????????????????(b)?
??????????????? 3.2{5.0 THz?????????? 3.71 THz???
???????????(c) 0{3.2 THz???????????????????????
?????(d)?????????????????????????
???????????? 2?????????????????????????
??????????????????????????????????????
????
A.10.1 ??????????????????????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?????????????? PNL??
PNL(!) =
OR(!; !opt)
n(!opt)c
I0(!); (A.30)
????? [41]?????!opt????????????OR(!; !opt) = (2)(!;!opt; ! 
!opt)????????????I0(!)?????????????????????
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A.10???????????????????
?????????????????PNL(!)??????????????????
????????????????????????????????
@2ETHz(!)
@z2
+ (
!2n2(!)
c2
  i!0(!))ETHz(!)
=  !20
OR(!; !opt)
n(!opt)c
exp( i!ng
c
z) exp( optz)I0(!);
(A.31)
??? [41]?????0???????????(!) = (!)n(!)=0c???????
opt?????????????????????????ng?????????z
????????????? (A.31)?? E(!; z = 0) = 0??? (!)  (!ng)=c ?
??????????????????? [41]?????????????????
??????????????????????????????????????
????ETHz(!; z)????
ETHz(!; z) =
0
OR(!; !opt)!
2I(!)
nopt

c
!
((!)
2
+ opt) + i(n(!) + ng)

 exp( i
!n(!)
c
z) exp( (!)
2
z)  exp( i!ng
c
z) exp( optz)
(!)
2
  opt + i!c (n(!)  ng)
:
(A.32)
-TeO2????????????????A.5?????????????????
??????????????????????????????????????
?????[101]??? 1.55 eV??????????????????ng = 2:52,
nopt = 2:34, opt = 0 cm 1??? [? A.2(g), (h)]???????????????
??????????????????????????OR(!; !0)???????
??????? (A.32)??ETHz(!; z)?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
?? (A.9?)?
?A.12(d)????????????????0 ps ? 3.5 ps???????????
??????????????????????????????????????
??????????????????? 1/2?????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????
A.10.2 ?????????????????????
3.5 ps??????????????????????????????????
??????????????????????????? i???????????
????????????????????? [?A.13(a)]????????????
???????????????PNL????????
ETHz(t) = E0(1  4t
2
 2
) exp( 2t
2
 2
); (A.33)
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? A.13 -TeO2???????????????????E! k Y? = 0??????
????????????(a)?????????????????(b)?????????
??????????????????(c)??????????????????????
??????????????????????i = 1????? (z = 0)?i = 1000???
(z = 0:5 mm)??????(d)???????????????????????????
????(e)??????????????? 0{3.2 THz???
???????????E0? t = 0 ps??????? [?A.13(b)]??? (z = d)??
??????????? z??????????????????????????
??????????? z???????????????????????
ETHz(!; z) = ETHz(!) exp( i!ng
c
z) exp( optz) exp( i!n(!)
c
(d z)) exp( (!)
2
(d z)):
(A.34)
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A.10???????????????????
??????????????????????????????????????
?????????
ETHz(t; z) =
Z 1
 1
d! exp(i!t)!ETHz(!; z): (A.35)
?????A.13(c)??????????????????????????????
????????????????????N ? 1000????????i?????
??? zi??zi = id=N ????????? z = d (i = N = 1000)????????
??????????????? [?A.13(b)]??????????????????
???????????????????????????? (no > ng)??????
??????????????????????????????? z = 0 (i = 1)?
?????????????? z = d????????? 4 ps??????????
n(!)??????????????????????????????
?????????????????????????????????????
????????????????????????????????N ?????
?????EtotalTHz (t) =
PN
i=1E
i
THz(t) =
PN
i=1ETHz(t;
zi
N
)?EtotalTHz (t)?????????
????A.13(d)????????????????THz?????? 3.2 THz??
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????0 ps????????????????????????????
??3.5 ps?????????????????????????????????
???A.5(a)?????
????? -TeO2?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????
????-TeO2??????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????????????????????????????????
?????????????????????????????????????
????????????????????? 8.86 kbar = 0.886 GPa??????
????????????? -TeO2?????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
????? [218]???????????????????????????????
?????????????????????????????
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? ?B THz???????????
?????
??????DCMBI?THz????????????????????????
DCMBI?????????????????????????? [219]?????
B.1 ????
THz????????????????????????????THz?????
???????????????????????????????????Es(t)?
??????????Er(t)??????????????????? ~t(!)??
~t(!) =
Es(t)
Er(t)
(B.1)
?????????????????????????????????
~t(!) = ~ta!s~ts!a exp

i(~n  1)!d
c

=
2
~n+ 1
2~n
~n+ 1
exp

i(~n  1)!d
c

(B.2)
????????~ta!s?????????????~ts!a?????????????
????????? d????????????????????????????
???????? ~n = n+ i?????????????????????????
???????????????????????????? (B.2)???????
???????????????DCMBI????? d = 397 m?????THz??
???? n  1:8?????????? 1???????????????????
t??t = 2dn=c = 4:8 ps????
?????????????????????????????????????
??????????????????????????? f??????????
? T ? f = 1=2T ???????Er(t)?Es(t)?????????????????
?????? T  10 ps???????????f = 0:05 THz = 1:67 cm 1????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???
?????? [219]?????????????????????????????
??????????????????????????????????????
???????????????????????????????????
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B.1?????
????????????????????????? (B.2)?
~t(!) = ~ta!s~ts!a exp

i(~n  1)!d
c

=
2
~n+ 1
2~n
~n+ 1
exp

i(~n  1)!d
c

 FP(!) (B.3)
??????????FP(!)????????????????
FP(!) =
1
1    ~n 1
~n+1
  
~n 1
~n+1

exp

2i~n!d
c
 (B.4)
???????????????????????????B.1(b)????????
???????????????????????????????????????
?????~t(!)? SN??????????????? (0.5 THz)?????Es(t)?
Er(t)??????? n????? = 0????????????????1???
????? ~n(!)?????????????~n(!)?? FP(!)??????????
??? ~t(!)? FP(!)???????????~t(!)?????????? (B.3)???
???????????????????~n(!)?????????????????
??????????????????????????????????
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